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Cette thèse présente la conception et la microfabrication d’une toute nouvelle 
configuration de pile à combustible en convection naturelle destinée à l’alimentation des 
appareils électroniques portables qui ne requiert aucun élément d’emballage externe (Pile 
à combustible sans emballage ou PLFC). On présente aussi les impacts majeurs de 
l’intégration d’un système de gestion d’eau complet (SGD) qui draine l’eau en surplus à 
la cathode pour la redistribuer vers l’anode et vers une surface d’évaporation imitant un 
réservoir d’hydrogène à base d’hydrures. La PLFC est constituée d’une membrane 
composite combinant un support mécanique de polymère (polyimide – Kapton®) et des 
chemins de conduction protonique (Nafion®), de collecteurs de courant métalliques et de 
couches catalytiques poreuses à base de nanoparticules de Pt/C. Le tout est intégré dans 
un seul feuillet de 50µm d’épaisseur sur une surface de 1cm2. Des méthodes pour 
manipuler et graver le Kapton ainsi que pour intégrer le Nafion dans des procédés de 
microfabrication ont dû être développées. Un modèle analytique décrivant les résistances 
internes de la PLFC a aussi été réalisé. Ce modèle, combiné aux limites de 
dimensionnement causées par les méthodes de fabrication, a permis d’établir un 
processus de conception et de dimensionnement. La PLFC développée a démontré une 
importante augmentation de puissance volumique d’au moins 97% par rapport aux 
systèmes existants avec des emballages microfabriqués ou non.   
L’intégration d’un système de drainage de l’eau par des chemins hydrophiles à la cathode 
combinée à une redistribution d’eau vers l’anode et une surface d’évaporation a permis 
de doubler la puissance surfacique de la PLFC tout en stabilisant son fonctionnement. 
Finalement, on démontre dans cette thèse que dans les piles à combustible fonctionnant 
en convection naturelle, l’assèchement de l’anode joue un rôle prépondérant et que celle-
ci doit être humidifiée, même lorsque la cathode est en surplus d’eau. De plus, en utilisant 
ce surplus pour alimenter un générateur d’hydrogène à base d’hydrures, on pourrait 
doubler la densité énergétique du système de pile à combustible.  
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LISTE DES SYMBOLES 
Variable 
 A Surface (cm2) 
aT Demi-largeur de la pile (cm) 
aU Demi-largeur d'un motif unitaire (cm) 
am Rayon du motif unitaire simplifié (cm) 
Dm Distance moyenne à traverser pour une goutte d'eau (mm) 
Eg Eau générée par la pile (mol/s) 
F Constante de Faraday (C/mol) 
I Courant (A) 
KEC Facteur géométrique de correction pour la porosité 
N Flux des espèces (mol/s) 
nd Coefficient de transport de molécule d'eau par proton 
P Puissance (mW) 
PI Indice de performance de la pile 
rH Rayon des colonnes de Nafion (cm) 
RSC Résistance électrique de surface du collecteur de courant (Ω/sq) 
RSE Résistance électrique de surface de la couche catalytique (Ω/sq) 
RSI Résistance ionique de surface de la couche catalytique (Ω/sq) 
?̃? Résistance spécifique de surface(Ωcm2) 
S Espacement entre les colonnes de Nafion (cm) 
T Température (°C) 
t Épaisseur de la membrane de Kapton (µm) 
  Variable (lettres grecques) 
σi Conductivité ionique du Nafion (Scm
-1) 
α Fraction de la largeur d'un motif unitaire occupé par le collecteur de courant 
β Fraction de surface de la couche catalytique couverte par le SGD 
Γ Contenu en eau du Nafion 
ε Efficacité 
θ Potentiel de réaction (V) 
κ Fraction volumique de Nafion dans la couche catalytique 
λ Ratio des résistances de surface et dans l'épaisseur de la couche catalytique (Ω-1cm-2) 
ϕ Fraction de la membrane couverte par du Nafion (porosité) 





1 Région Nafion 
2 Région Collecteur 
ADI Amplificateur de diffusion inverse 
Cat Couche catalytique 
cell Pile 
DI Diffusion inverse 





RE Dans l'épaisseur de l'électrode 
Stab Stabilisateur 
  Acronyme / Abréviations 
ADI Amplificateur de diffusion inverse 
crit Critique 
DMFC Pile à combustible à utilisation directe de méthanol 
GDL Couche de diffusion des gaz 
MEA Assemblage membrane-électrode 
LNN Laboratoire de nanofabrication et nanocaractérisation 
PAC Pile à combustible 
PAFC Pile à combustible à acide phosphorique 
PEMFC Pile à combustible à membrane polymérique 
PLFC Pile à combustible sans emballage 
RIE Gravure ionique réactive 
SGD Système de gestion d'eau 
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sont donc généralement utilisées dans des applications à plus haute puissance (Tableau 
1-1).  
Tableau 1-1 - Types de piles à combustible et applications [1] 
 PEMFC DMFC PAFC SOFC 















     
Combustible Hydrogène Méthanol Hydrogène 
Hydrogène ou 
gaz naturel 
     
Température de 
fonctionnement (°C) 
20 – 80 50 – 120 150 – 200 600 – 1000 
     
Efficacité (%) 50 - 70 20 - 30 55 60 – 65 
     
Puissance typique 
100mW –  
1 MW 
100mW –  
1 kW 
< 10 MW < 100 MW 








     
 
Dans le cadre de cette thèse, l’attention sera concentrée sur les PAC utilisées dans les 
applications portables afin de contribuer à l’effort de recherche pour développer un 
remplaçant viable aux batteries à base de lithium.  
Récemment, beaucoup de recherches ont été réalisées pour remplacer ces batteries qui 
peinent à suivre le rythme de la demande énergétique croissante des appareils 
électroniques portables. Ceux-ci doivent être de plus en plus compacts et légers en plus 
d’intégrer un nombre impressionnant de fonctionnalités, ce qui affecte de façon 
dramatique leur durée de fonctionnement. Par exemple, parmi les téléphones portables les 
plus utilisés en 2016, la durée de fonctionnement moyenne de l’appareil sur une seule 
charge varie de 6h à 9h [2]. Celle-ci était de plusieurs jours avant l’avènement des 
téléphones intelligents avec écran tactile. Cette sous-performance chronique des batteries 
à base de lithium pousse la recherche afin de développer des systèmes de pile à 
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combustible (PEMFC ou DMFC) pour les appareils portables. Les PAC ont 
potentiellement deux avantages majeurs par rapport aux batteries actuelles : une recharge 
instantanée et une densité énergétique supérieure. Pour recharger une PAC, il suffit de 
remplir ou de remplacer le réservoir d’hydrogène, ce qui peut se faire en quelques 
secondes et comme le montre le tableau 1-2, le potentiel de densité énergétique des PAC 
est significativement plus élevé que celui des batteries.  
Tableau 1-2 - Densité énergétique des batteries au lithium (commerciales) et des systèmes de PAC 
(théoriques). 
 Densité énergétique (Wh/L) 
Batterie Lithium 550 [3] 
PEMFC (avec réservoir CaH2) 2150 [4] 
DMFC 1000 [4] 
 
L’état liquide du combustible utilisé par les DMFCs (méthanol) est très attrayant puisque 
cela simplifie grandement son stockage. Par contre, cela vient au prix d’une faible 
efficacité (Tableau 1-1) qui diminue grandement la densité énergétique potentielle. On 
voit au tableau 1-2 que la densité énergétique maximale d’un système de DMFC n’est pas 
beaucoup plus élevée que celle des batteries actuelles. Pour cette raison, les efforts plus 
récents de développement de systèmes de PAC portables commerciaux ont été concentrés 
sur les PEMFCs avec un réservoir d’hydrogène à base d’hydrures [5]–[9].  
Les hydrures sont des composés chimiques permettant de stocker l’hydrogène sous forme 
solide en l’associant avec une autre molécule (CaH2 par exemple) [10]. L’hydrogène peut 
ensuite être libéré si l’hydrure est mis en contact avec de l’eau (sous forme vapeur ou 
liquide) de façon rapide et efficace [11]. 
En théorie, comme montré au tableau 1-2, les PEMFCs avec un réservoir d’hydrogène à 
base d’hydrures permettent d’obtenir une densité d’énergie intéressante. En pratique par 
contre, les systèmes de PEMFCs commerciaux ne répondent pas aux besoins des 
consommateurs avec des densités de puissance avoisinant les 65 Wh/l et un prix élevé 
























catalytique. Ensuite, les électrons passent par un circuit externe alors que les protons 
traversent la membrane de Nafion jusqu’à la cathode. À cet endroit, les protons se 
recombinent avec les électrons et de l’oxygène pour former de l’eau. On peut résumer la 
réaction électrochimique se produisant dans le MEA de la façon suivante : 
Anode    : H2(g) → 2e
- + 2H+ (0V) ; 
Cathode : ½O2 + 2H
+ + 2e- → H2O (1.23V) ; 
Globale  : H2 + ½O2 → H2O (1.23V).  
Entourant le MEA, l’emballage est composé de deux collecteurs de courants (plaques 
métalliques), de joints d’étanchéité et de deux couches de diffusion des gaz (GDL) faites 
de fibres de carbone hydrophobes.  
Dans l’emballage standard, une grande force de compression entre les collecteurs de 
courant est requise pour éviter une déformation du MEA lorsque le Nafion absorbe l’eau 
produite par la pile et pour limiter la résistance électrique de contact avec les GDLs. Ces 
GDLs permettent non seulement de faire un lien électrique entre les couches catalytiques 
et les collecteurs de courant, mais aussi de distribuer les gaz (hydrogène et oxygène) 
uniformément sur les couches catalytiques. De plus, ils permettent de retirer l’eau 
produite par la pile de la surface des couches catalytiques.  
On remarque à la figure 1-2 que l’emballage standard des PEMFCs est surdimensionné 
par rapport au MEA. Celui-ci représente généralement moins de 10% du volume total de 
l’assemblage. Cela est principalement dû au fait que l’emballage standard a été conçu 
pour des piles de plus haute puissance et n’est pas adapté pour les piles de petites tailles. 
Cette problématique est détaillée à la section 1.1. 
Contrôle des conditions environnementales de fonctionnement 
Ensuite, les conditions de fonctionnement des PEMFCs de faible puissance (température, 
humidité et débit des écoulements) ne peuvent être contrôlées comme dans le cas des 
PAC de plus grandes dimensions. Bien que les PEMFCs ne perdent pas de leur efficacité 
lorsque réduite en taille, celle des appareils auxiliaires qui permettent d’optimiser leur 
environnement l’est grandement. Donc, pour éliminer le recours aux pompes et 
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plus importante [1] et est fonction de l’épaisseur de la membrane de Nafion, de son 
humidité et de sa température. Comme l’a démontré Sone [12], la conductivité du Nafion 
chute très rapidement lorsqu’il n’est pas complètement humidifié. On voit à la figure 1-4 
que cette conductivité chute de plus d’un ordre de grandeur lorsque l’humidité relative du 
Nafion descend sous 60%. 
 
Figure 1-4 - Variation de la conductivité du Nafion en fonction de sa température et de son humidité 
[12]. 
Pour limiter la résistance ionique de la membrane de Nafion, un bon contrôle des 
conditions d’opération de la pile est donc essentiel. Puisque cet élément fait défaut dans 
les PAC en convection naturelle, cette résistance est généralement importante. 
La dernière section de la courbe est une chute rapide des performances de la pile qui peut 
être la conséquence de trois situations : 
1. manque d’oxygène à la cathode causé par son inondation ; 
2. augmentation dramatique de la résistance ionique de la membrane causée par un 
assèchement de l’anode ; 
3. manque d’oxygène à la cathode causé par sa faible diffusion. 
Dans une PEMFC en convection naturelle, l’inondation de la cathode et l’assèchement de 
l’anode peuvent survenir simultanément à faible courant, ce qui empêche la pile de 
développer toute sa puissance.  
En résumé, l’absence de contrôle sur les conditions d’opération dans les PEMFCs en 
convection naturelle génère des problèmes de gestion d’eau majeurs qui font chuter 
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dramatiquement ses performances [1]. Cet aspect est présenté de façon plus poussée à la 
section 1.2. 
Objectif global de la thèse 
Les travaux présentés dans cette thèse visent à reconfigurer l’emballage des PEMFCs de 
faible puissance en convection naturelle afin de réduire son volume et de permettre un 
bon contrôle des conditions environnementales d’opération de la pile. Les problématiques 
et les objectifs du projet reliés à l’emballage et à la gestion d’eau de la pile sont détaillés 
dans les sections suivantes.  
1.1 Emballage d’une PEMFC en convection naturelle pour les 
applications portables  
 État de l’art 1.1.1
L’emballage d’une PEMFC, tel que présenté à la figure 1-2, a quatre rôles principaux : 
 assurer la stabilité mécanique de l’assemblage membrane-électrode (MEA) ; 
 recueillir le courant produit par le MEA ; 
 prévenir les fuites de gaz ; 
 faciliter l’extraction de l’eau produite par la réaction électrochimique. 
La configuration standard est directement dérivée des systèmes PAC de plus hautes 
puissances où plusieurs MEAs sont empilées et où le contrôle de l’humidité de la pile est 
assuré par les écoulements forcés des gaz. Dans ce cas, ce type d’emballage permet 
d’obtenir une grande densité de puissance tout en gardant les conditions d’opération 
optimales de la pile. Cependant, cette configuration, est mal adaptée pour les PEMFCs 
planaires en convection naturelle puisque le volume des collecteurs est très important par 
rapport au MEA et la convection naturelle n’est pas suffisante pour évaporer toute l’eau 
produite même à faible courant [13]. En résumé, l’emballage standard est très efficace 
pour stabiliser mécaniquement la pile, recueillir le courant et assurer l’étanchéité du 
système. Par contre, dans le cas des PEMFCs de faible puissance en convection naturelle, 
l’emballage est très volumineux comparativement au MEA et ne permet pas une gestion 
d’eau efficace du système. Ce dernier aspect est couvert plus en détail à la section 1.2. 
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Une conception de l’ensemble emballage-MEA adaptée aux PEMFCs de faible puissance 
en convection naturelle doit donc être réalisée pour augmenter la densité de puissance du 
système. 
Récemment, les avantages que procurent les approches de microfabrication ont été 
exploités afin de réduire le volume de l’emballage des PEMFCs en convection naturelle. 
Les collecteurs de courant volumineux ont été remplacés avec succès par des couches de 
silicium [14]–[22], de polymères métallisés [23], [24] ou par des feuilles minces 
métalliques [25] réduisant par le fait même l’épaisseur totale du système à des 
dimensions de l’ordre de 300µm à 2mm. Les couches de polymères métallisés et les 
feuilles métalliques sont particulièrement intéressantes puisqu’elles permettent de 
fabriquer des collecteurs de courant minces, flexibles et à faible coût. Pour assembler les 
collecteurs et le MEA, une méthode de pressage à chaud permet de se débarrasser des 
assemblages boulonnés, mais est sujette à la délamination des couches à cause de la 
déformation de la membrane de Nafion avec l’absorption d’eau [25]. 
Pour réduire ce risque, le polymère conducteur ionique peut être infiltré dans un matériau 
porosifié lui servant de support mécanique et ainsi créer un MEA intégré. Cette approche 
a été développée par Esquivel et al [26] qui a utilisé de la résine SU-8 comme matériau 
de support pour l’infiltration du Nafion. Cette approche a amélioré la stabilité mécanique 
de l’ensemble emballage-MEA, mais a aussi augmenté sa résistance ionique puisqu’une 
section de celle-ci était occupée par un matériau non conducteur (SU-8). 
Au final, peu importe les matériaux utilisés pour les collecteurs de courant ou la nature de 
la MEA (standard ou intégrée), la configuration par empilement présentée à la figure 1-2 
génère tout de même un emballage relativement volumineux. Pour tous les dispositifs 
cités, le MEA n’occupe que de 5% à 33% du volume total de l’emballage. Les méthodes 
d’assemblage par boulonnage ou pressage à chaud constituent aussi un problème 
puisqu’elles sont difficiles à intégrer dans un processus de fabrication d’un circuit intégré 
complet.  Finalement, les collecteurs de courant sur le dessus des couches catalytiques 
rendent difficile l’intégration d’un système de gestion d’eau puisqu’il est préférable de 
recueillir l’eau directement à la surface de ces couches [22]. 
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Pour réduire davantage le volume de l’emballage et libérer la surface des couches 
catalytiques, les collecteurs de courant peuvent être déposés sur un substrat entre les 
couches catalytiques et le Nafion. Du verre photosensible, du polymère de cyclooléfine et 
du silicium [23], [24], [27] ont été utilisés avec succès comme substrat pour intégrer sur 
une même couche le MEA et les collecteurs de courant. Dans tous les travaux cités, des 
collecteurs de courant d’or ont été déposés autour d’une seule colonne remplie de Nafion 
et les couches catalytiques ont été déposées de chaque côté. Cette approche intégrée 
élimine le besoin de collecteurs de courant externes ce qui augmente la densité de 
puissance de la pile en utilisant de façon optimale l’épaisseur de l’emballage. Par contre, 
puisque la collection de courant se fait à la périphérie de la pile, les électrons doivent se 
déplacer latéralement dans les minces couches catalytiques d’environ 20µm d’épaisseur. 
Étant donné la résistance électrique relativement élevée du mélange catalytique, les 
dimensions de la PEMFC doivent rester en deçà d’un millimètre, limitant ainsi la 
puissance absolue pouvant être générée par la pile.  
 Approche proposée – Pile à combustible sans emballage 1.1.2
Pour produire une puissance absolue satisfaisante avec une bonne densité de puissance, le 
motif unitaire comprenant la colonne de Nafion et le collecteur de courant doit être 
répété. De cette façon, on génère un grand nombre de µPEMFCs fonctionnant  en 
parallèle sur une même surface et on obtient une pile à combustible sans emballage 
(Packageless Fuel Cell ou PLFC) (Figure 1-5). On définit cette approche comme « sans 
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- Assurer le support mécanique de la 
pile. 
- Supporter les autres couches (prévenir 
la délamination). 
- Prévenir l’échange de gaz entre l’anode 





- Permettre aux ions H+ de traverser de 
l’anode à la cathode. 
- Prévenir l’échange de gaz entre l’anode 






- Permettre le transport des électrons. Structure externe 
Couches 
catalytiques 
- Lieu de la réaction électrochimique 
dans la pile. 
Couches catalytiques 
 
La figure 1-6 montre les chemins ioniques et électriques dans une PLFC qui sont  
différents de ceux dans un emballage standard. Il est possible de constater qu’une partie 
des électrons et des protons devront se déplacer latéralement dans les minces couches 
catalytiques et que ces derniers ont moins de surface de Nafion pour traverser de l’anode 
à la cathode. De plus, les collecteurs de courant sont minces comparativement à 
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électrique résiduelle sur les collecteurs de courant, faisant chuter de façon importante la 
performance du dispositif.  
 Définition du projet (Volet PLFC) 1.1.3
La fabrication d’une PLFC aura un impact marqué dans le domaine des PAC pour les 
appareils portables en réduisant le volume de l’emballage et facilitant son intégration 
dans un système électronique complexe. Plus important encore, le prototype de la PLFC 
augmentera la puissance volumique pouvant être produite par un système de PAC et 
permettra l’ajout d’un système de gestion d’eau complet (section 1.2). Pour arriver à un 
prototype fonctionnel, une étude des matériaux disponibles doit d’abord être effectuée 
afin de choisir les plus appropriés selon les requis du prototype. Ensuite, les méthodes de 
fabrication du prototype doivent être définies et testées. Plus particulièrement, une 
technique de remplissage des colonnes de Nafion fiable et robuste doit être développée. 
Les équations régissant les résistances internes de la PLFC devront être déterminées pour 
optimiser la configuration de la pile selon les limites des méthodes de fabrication. Le 
prototype de PLFC pourra ensuite être fabriqué selon les dimensions optimales pour être 
testé et comparé aux PEMFCs avec un emballage standard pour montrer une puissance 
volumique supérieure. 
 
1.2 Gestion d’eau dans les PEMFCs en convection naturelle 
 État de l’art 1.2.1
Les PEMFCs fonctionnant en convection naturelle ont des problèmes de gestion d’eau 
importants qui réduisent de façon significative leur production de puissance électrique 
[1], [22]. Cette eau est produite par la pile lors de son fonctionnement à un rythme 
proportionnel à son courant. L’équation 1.1 décrit le débit d’eau généré par la pile, 𝑁H2O, 
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d’eau présentes dans le Nafion et le nombre de terminaisons sulfoniques SO3
−. Ce nombre 
peut varier de 0 pour une membrane très sèche à 22 si celle-ci est saturée en eau liquide. 
En fonctionnement, le profil de contenu en eau de la membrane Γ(x)  dépend de 
l’équilibre des flux électroosmotique (NEO), de diffusion inverse (NDI) et d’évaporation à 
la cathode.   
Le flux électroosmotique (𝑁𝐸𝑂 ) est engendré par le fait que les protons traversent la 
membrane sous forme hydratée (H(H2O)n). Il réfère donc à la quantité d’eau qui est 
trainée de l’anode vers la cathode par les protons lors de l’opération de la pile [1]. Ce 
nombre est proportionnel au courant produit par la pile, I, et au coefficient nd  qui est le 
nombre de molécules d’eau transportées par chaque proton (Eq. 1.3). Celui-ci varie entre 
1 (Γ ≤ 14) et 2.5 (Γ = 22)  molécules d’eau par proton selon le contenu en eau de la 
membrane [31], [32].  
 𝑁𝐸𝑂 ∝ 𝑛𝑑 , 𝐼 (1.3)  
   
Le flux électroosmotique engendre un gradient de contenu en eau, ΔΓ(𝑥), entre l’anode et 
la cathode qui cause une diffusion à l’intérieur de la membrane de Nafion. Cette contre-
diffusion (NDI) est fonction de ΔΓ(𝑥) et aussi d’un coefficient de diffusion DW qui dépend 
de la température de la PEMFC, T,  et de Γ (Eq. 1.4). 
 𝑁𝐷𝐼 ∝ 𝐷𝑊(𝑇, Γ), ΔΓ(𝑥) (1.4)  
   
Plusieurs principes importants peuvent être tirés des équations 1.2 à 1.4.Premièrement, le 
flux électroosmotique n’est pas affecté par la température de la pile contrairement à la 
contre-diffusion qui diminue significativement à basse température [33]. De plus, en 
augmentant le courant de la PEMFC, NEO devient de plus en plus important sans que le 
coefficient de diffusion n’en soit affecté. Ces éléments font en sorte qu’une PEMFC 
fonctionnant à basse température (25°C - 40°C), aura un gradient de contenu en eau entre 
la cathode et l’anode significatif à partir d’un courant d’environ 0.1 A/cm2 [29], [34]–
[36]. Cela engendrera un assèchement de l’anode qui est d’autant plus dramatique que la 
conductivité ionique du Nafion diminue avec la température [33]. L’importance de ce 
phénomène a été démontrée par l’auteur lors de ses travaux de maîtrise où une injection 
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d’eau à l’anode pendant l’opération d’une PEMFC en convection naturelle a permis 
d’augmenter sa puissance de 30% même en condition d’inondation à la cathode [29]. 
Du côté de la cathode, l’eau amenée en surplus par le flux électroosmotique doit être 
évaporée tout comme celle qui est générée par la réaction électrochimique. 
Malheureusement, la quantité d’eau pouvant être évaporée par la convection naturelle du 
côté de la cathode dans des conditions normales est très limitée. Il a été démontré qu’en 
conditions environnementales normales (T = 25°C, RH = 50%) la cathode emmagasine 
plus d’eau qu’elle ne peut en évaporer à partir d’un courant entre 0.05 et 0.1 A/cm2 [29], 
[30], ce qui est très faible pour ce type de pile. À ce stade, des gouttelettes d’eau se 
forment à la surface de la cathode et bloquent les sites de réaction (Figure 1-7). Dans 
cette situation, la puissance produite par la pile diminue de plus en plus jusqu’à 
l’inondation complète de la cathode. 
L’assèchement de l’anode qui augmente la résistance ionique du Nafion et l’inondation 
de la cathode qui bloque les sites de réaction se produisent donc simultanément et 
diminuent grandement la puissance produite par la pile. De plus, l’inondation de la 
cathode empêche la pile de générer une puissance stable dans le temps. 
Plusieurs travaux ont porté sur des dispositifs pour retarder ou éliminer l’inondation de la 
cathode. Tout d’abord, la pile peut être isolée thermiquement pour qu’elle puisse monter 
en température et augmenter le taux d’évaporation [37]. Cette approche permet 
d’augmenter le courant à partir duquel l’inondation se produit, mais n’élimine pas son 
arrivée éventuelle. De plus, cela requiert un emballage volumineux pour isoler 
thermiquement la pile. Ensuite, il a été démontré que de rendre certaines portions de la 
cathode hydrophiles afin d’absorber l’eau en surplus permet d’améliorer la puissance 
générée par la pile de 10% à 30% [22], [38]–[40]. Par ces études on constate que la plus 
grande augmentation de puissance se produit lorsque l’eau est collectée directement à la 
surface de la cathode et non sur le GDL. De plus, ces travaux montrent que les chemins 
hydrophiles peuvent être espacés d’une distance de l’ordre du mm tout en retirant l’eau 
de la couche catalytique efficacement. 
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Pour stabiliser le fonctionnement de la pile sur une longue période, des systèmes de 
collection d’eau à la cathode ont été reliés à des réservoirs par des chemins capillaires 
[41], [42] ou une pompe électroosmotique à faible consommation [43]. L’eau retirée de la 
cathode par des chemins capillaires a aussi été redirigée efficacement vers une grande 
surface d’évaporation [44]. 
Toutes ces solutions permettent d’augmenter  et de stabiliser la puissance générée par la 
pile tout en ne consommant que peu ou pas d’énergie électrique. Cependant, les 
dispositifs présentés sont volumineux (au moins 10 fois l’épaisseur du MEA) et ne 
règlent qu’une partie du problème de gestion d’eau dans les PEMFCs en convection 
naturelle.  
 Approche proposée – Récupérateur, amplificateur de diffusion 1.2.2
inverse et stabilisateur 
Un système de gestion d’eau (SGD) efficace doit remplir trois fonctions principales; 
 récupérer l’eau à la cathode pour laisser passer l’oxygène (Récupérateur) ; 
 amener l’eau nécessaire jusqu’à l’anode et la distribuer sur sa surface afin 
compenser le débalancement entre la diffusion inverse et le flux électroosmotique 
(Amplificateur de diffusion inverse ou ADI) ; 
 éliminer le surplus d’eau produite non évaporée vers une zone de stockage, un 
générateur d’hydrogène ou une surface d’évaporation (stabilisateur). 
Les flux d’eau engendrés par un tel système sont illustrés à la figure 1-8. Sur cette figure, 
on note l’absence des flux de diffusion inverse dans le Nafion (NDI) et d’évaporation de 
l’eau à la cathode puisque dans un SGD optimal, ces deux flux doivent être négligeables. 
Un NDI élevé signifierait un gradient important de contenu en eau entre la cathode et 
l’anode qui augmenterait la résistance ionique du Nafion alors qu’une évaporation 
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produite par la pile et celle qui est nécessaire au fonctionnement du générateur 
d’hydrogène. En limitant le plus possible l’évaporation de l’eau à la cathode et en 
amenant l’eau produite par la pile vers le générateur, le réservoir d’eau nécessaire à 
l’hydrolyse pourrait être réduit ou éliminé ce qui doublerait la densité énergétique 
volumique du générateur [4].  
 Définition du projet (Volet Gestion d’eau) 1.2.3
L’intégration d’un SGD complet, d’après les études effectuées précédemment, aura 
quatre effets importants : 
 augmentation de puissance due au drainage efficace de la cathode (30% [22] ) ; 
 augmentation de puissance due à l’humidification de l’anode (30% [46]) ; 
 stabilisation de la puissance générée, élimination de l’inondation [41], [42] ; 
 augmentation de la densité d’énergie d’un réservoir d’hydrures (100% [4]). 
Ces chiffres démontrent de façon éloquente toute l’importance qu’à la gestion d’eau dans 
une PEMFC de faible puissance en convection naturelle. Malgré tout, aucun travail 
publié précédemment n’a permis d’intégrer un SGD complet dans une PAC. Non 
seulement l’impact d’un tel SGD n’a jamais été démontré, l’effet des de ses paramètres 
géométriques de base est inconnu. 
Le deuxième volet du projet de recherche vise donc à démontrer l’impact de l’intégration 
d’un SGD dans un système de pile à combustible en convection naturelle et de déterminer 
ses dimensions importantes. Des chemins hydrophiles doivent donc être intégrés aux 
couches catalytiques de la PLFC et connectés par un passage entre la cathode et l’anode. 
Plusieurs configurations doivent être testées afin d’établir les paramètres géométriques 
optimaux suivants : 
 fraction de la surface couverte par les chemins hydrophiles (anode et cathode) ; 
 distance optimale entre les chemins hydrophiles ; 
 débit d’eau passant dans chaque section du SGD. 
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L’ajout d’un stabilisateur sera ensuite étudié en ajoutant un chemin hydrophile sortant de 
la pile vers une surface d’évaporation qui simulera un générateur d’hydrogène à base 
d’hydrures. Avec la configuration optimale, on pourra déterminer l’efficacité du SGD en 
comparant une PLFC avec SGD fonctionnant en convection naturelle à une autre ayant 
ses conditions d’opération contrôlées. 
1.3 Objectifs du projet de recherche 
L’objectif principal de cette thèse est de développer une nouvelle configuration de 
PEMFC de faible puissance fonctionnant en convection naturelle pour réduire le volume 
de l’emballage et y intégrer un système de gestion d’eau complet. Le travail présenté peut 
être subdivisé en deux volets avec chacun leurs sous-objectifs particuliers. On décrit ici 
les objectifs et sous-objectifs du projet en indiquant dans quel chapitre ils sont traités.  
1. Concevoir, fabriquer et tester une nouvelle configuration de PEMFC de faible 
volume facilitant l’intégration d’un système de gestion d’eau complet. (Chapitre 2 à 
4) 
1.1. Choisir les matériaux pour les différents composants de la pile facilitant 
l’intégration et limitant le coût de la pile. (Chapitre 2) 
1.2. Développer les procédés de fabrication compatibles avec les matériaux choisis et 
les appareils disponibles à l’Université de Sherbrooke. (Chapitre 2) 
1.3. Développer un modèle analytique pour évaluer les résistances internes de la 
nouvelle configuration et optimiser le dimensionnement. (Chapitre 3) 
1.4. Fabriquer et tester la configuration. Augmentation de densité puissance 
volumique visée de 30% par rapport aux dispositifs précédents. (Chapitre 4) 
2. Intégrer et tester un prototype de système de gestion d’eau complet sur la nouvelle 
configuration. (Chapitre 5) 
2.1. Concevoir un de système de gestion d’eau s’installant de façon temporaire sur la 
pile. 
2.2. Établir les configurations optimales des différentes sections du système de 
gestion d’eau. 




1.4 Plan du document 
Comme mentionné précédemment, le projet présenté peut être séparé en deux volets qui 
sont la fabrication de la PLFC et l’intégration du système de gestion d’eau. Le premier 
volet est traité aux chapitres 2 à 4 alors que le second est couvert au chapitre 5. 
Dans le chapitre 2, une discussion sur les choix de matériaux et des méthodes de 
fabrication est réalisée. Pour chaque couche du dispositif, les matériaux possibles sont 
analysés et critiqués pour faciliter la sélection finale. Ensuite, à partir des matériaux 
choisis, les procédés de fabrication sont établis pour arriver à la configuration finale 
désirée. Les limites de ces procédés sont identifiées afin de permettre l’optimisation de la 
pile. 
Le chapitre 3 présente les équations analytiques des résistances internes de la pile en 
fonction de ses dimensions clés. On compare les résistances présentes dans une PLFC et 
une PEMFC avec un emballage standard pour établir un indice de performance de la 
configuration. En couplant cet indice de performance aux limites de fabrication établies 
au chapitre 2, on réussit à définir les valeurs optimales des dimensions clés pour le 
prototype final.  
Au chapitre 4, le procédé de fabrication final est d’abord présenté. Le prototype fabriqué 
subit ensuite une série de tests pour démontrer l’efficacité de ses collecteurs de courant, 
sa stabilité mécanique dans l’eau et son étanchéité au gaz. La procédure et le banc de test 
sont présentés tout comme les résultats qui en découlent. Les performances de la PLFC 
dans des conditions d’opération optimales sont comparées à celles d’une PEMFC dans les 
mêmes conditions. On compare finalement l’indice de performance expérimental et on le 
compare au modèle théorique du chapitre 3 pour le valider. 
Au chapitre 5, les matériaux et la méthode de fabrication du système de gestion d’eau 
sont présentés. Les paramètres géométriques optimaux des différentes sections du SGD 
sont déterminés de façon expérimentale. La meilleure configuration est alors comparée à 
un fonctionnement dans des conditions optimales à la même température pour évaluer 
l’efficacité du SGD. 
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Finalement un résumé du travail effectué est présenté au chapitre 6. On y trouve aussi les 
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Subséquemment, différentes méthodes de gravure de polymère et de déposition 
métallique sont présentées et testées et une méthode efficace et robuste de remplissage 
des colonnes de Nafion est développée. Finalement, les limites qu’imposent ces méthodes 
de fabrications aux dimensions clés de la configuration sont discutées.  
2.1 Choix des matériaux 
Pour chaque couche de la PLFC, les matériaux sélectionnés doivent permettre à la pile de 
remplir les fonctions énumérées au tableau 1-3. En plus, les matériaux choisis doivent 
faciliter la fabrication finale de la pile, limiter son coût et faciliter son intégration 
éventuelle dans un système électronique complet. Pour chaque couche, les candidats 
potentiels sont énumérés et critiqués avant de présenter la sélection finale. 
 Substrat 2.1.1
Le substrat a trois fonctions dans la PLFC ; prévenir sa déformation,  empêcher la 
délamination entre les couches et éliminer les fuites de gaz entre l’anode et la cathode. 
Afin de remplir ce rôle, quatre matériaux ont été étudiés plus en profondeur soit le 
parylène-C, le Kapton, le verre et le silicium. Ces matériaux ont été sélectionnés 
puisqu’ils sont couramment utilisés dans les procédés de microfabrication et certains 
d’entre eux ont déjà été utilisés dans des emballages de µPEMFC auparavant [14], [27]. 









Tableau 2-1 - Propriétés mécaniques, thermiques et électriques des matériaux étudiés [47]. 
 Parylène C Kapton Verre Silicium 
Perméabilité à l’H2 





Contrainte mécanique ultime (MPa) 55 231 >1100 3200 
Point de fusion ou transition vitreuse 
(°C) 
290 360 ~1000 1400 
Résistivité électrique (Ω·cm) 6·1016 1.5·1017 >1013 ~104 
Fragile Non Non Oui Oui 
Prix ($/cm2) [48], [49] n.d. 0.01 0.5 0.25 
Commercialement disponible en 
feuilles ou gaufres 
non oui oui oui 
 
Deux types de matériaux sont représentés dans ce tableau ; les polymères (parylène-C et 
Kapton) et les substrats solides (verre et silicium). En plus de leur excellente 
imperméabilité au gaz, les substrats solides ont l’avantage d’être faciles à manipuler et 
d’avoir une température de fusion très haute, ce qui leur permet d’être compatibles avec 
une grande variété de procédés de microfabrication. De plus, même si la résistivité 
électrique du silicium est basse comparativement aux autres matériaux, celle-ci peut être 
améliorée en changeant le dopage du substrat ou en y déposant une couche d’oxyde. Le 
principal problème de ces substrats découle de leur grande fragilité mécanique qui rend 
l’obtention de substrats minces (<100µm) difficile. L’épaisseur de la membrane des 
PEMFCs  étant typiquement de sous les 100µm, l’utilisation de ce type de matériau 
entraînerait donc un substrat relativement épais qui augmenterait la résistance ionique de 
la pile. 
Pour ce qui est des polymères, le parylène-C est un matériau généralement utilisé en 
microélectronique pour isoler des composants électriquement. Celui-ci est déposé en 
couche mince (<5µm) par évaporation et n’est pas disponible commercialement en 
feuille. Réussir à obtenir des couches plus épaisses serait un procédé long et compliqué 
étant donné qu’aucune machine d’évaporation de parylène-C n’est disponible à 
l’Université de Sherbrooke. 
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Le Kapton de son côté a une mauvaise perméabilité à l’hydrogène, mais celle-ci peut être 
contrôlée en y déposant une couche métallique pour bloquer les gaz. Sa grande 
disponibilité en plusieurs épaisseurs, sa flexibilité mécanique et son coût très faible en 
font un matériau très intéressant pour le substrat de la PLFC. Pour toutes ces raisons, le 
Kapton a été sélectionné comme matériau pour le substrat. 
Ce choix entraine la nécessité de développer ou de modifier des techniques pour la 
fabrication du dispositif final. Cela est engendré par la faible température de transition 
vitreuse du Kapton qui génère des incompatibilités avec certains procédés de 
microfabrication standards (évaporation et pulvérisation par exemple). En résumé le 
choix du Kapton permet d’avoir un substrat mince, robuste et flexible, par contre cela 
demandera un effort supplémentaire pour le développement de fabrication puisque les 
méthodes de gravure pour ce matériau sont moins connues que pour le silicium par 
exemple. De plus, sa flexibilité mécanique peut limiter les dimensions des motifs pouvant 
être atteintes lors de certains procédés de gravure ou de déposition. 
 Collecteurs de courant 2.1.2
Un bon matériau pour un collecteur de courant doit posséder une résistivité électrique très 
basse, une grande dureté pour résister aux différentes étapes du processus de fabrication 
et offrir une bonne adhésion au Kapton. De plus, le matériau sélectionné ne doit pas 
contaminer les autres éléments de la PLFC en réagissant, par exemple, avec le platine 
contenu dans les couches catalytiques. Le tableau 2-2 présente ces propriétés pour cinq 
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Tableau 2-3 - Résultats des tests de gravure du Nafion avec des produits utilisés en salle blanche. 
Procédés humides 
Produit Utilisation Temps (min) % masse perdue 
    
Éthanol 
Solvant pour nettoyage 
d’échantillons 
5 100 
    
Acétone 
Solvant pour nettoyage 
d’échantillons / Enlèvement 
de résines 
5 100 
    
IPA 
Solvant pour nettoyage 
d’échantillons 
5 100 
    
Xylène 
Solvant pour enlèvement de 
résines 
5 0 
    
MS2001 
Développeur de résine 
positive 
30 @ 90°C 100 
    
NMD-3 
Développeur de résine 
positive / Gravure de 
l’aluminium 
5 100 
    
HF Gravure du titane 5 0 
    
Aurum 302 Gravure de l’or 15 88 
    
Cr etchant Gravure du chrome 5 25 
    
Procédé sec 
Procédé Utilisation 
Temps (min) / 
Puissance (W) 
% masse perdue 
Plasma O2 
(Plasmaline) 
Enlèvement de résines 15 / 130 17 
 
On remarque grâce à ces tests que tous les produits contenant des solvants, à l’exception 
du xylène, ont dissout le Nafion rapidement. Pour ce qui est des produits utilisés pour la 
gravure humide des métaux, ils ont aussi tendance à graver le Nafion à l’exception de 
l’acide fluorhydrique (HF). Une attention particulière devra être portée à la compatibilité 
du Nafion lors de l’élaboration du processus de fabrication final afin de garantir son 
intégrité chimique et mécanique.   
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 Couches catalytiques (cathode et anode) 2.1.4
Les couches catalytiques de la PLFC seront composées des mêmes ingrédients que ceux 
retrouvés dans les PEMFCs standard. Des nanoparticules de carbone (conducteur 
électrique), du platine (catalyseur) et du Nafion (conducteur ionique) seront mélangées 
pour obtenir deux couches catalytiques identiques. Le Nafion se présente sous forme de 
solution (Liquion 15%wt) tandis qu’on peut se procurer commercialement un mélange 
catalytique de platine fixé sur des nanoparticules de carbone (40% platinum on carbon, 
Pk Catalyst) 
Deux éléments sont cruciaux pour obtenir des couches catalytiques efficaces ; le ratio 
massique entre les différents composants et le chargement catalytique. Tout d’abord, on 
trouve dans la littérature qu’une couche catalytique optimale a entre 25% et 30% de sa 
masse occupée par du Nafion [7] et que son ratio massique Nafion/carbone se situe entre 
0.7 et1 [53]. Afin d’obtenir ces ratios avec les produits disponibles, on doit mélanger une 
proportion de 3µl de Liquion (15 wt%) pour 1 mg de mélange catalytique Pt/C. De plus, 
typiquement dans les PEMFC on trouve une concentration catalytique de 0.3mg Pt/cm2. 
Ici on visera plutôt une concentration de platine d’environ 1mg/cm2 afin de faciliter les 
réactions électrochimiques, puisque les couches catalytiques faites en laboratoire sont 
moins efficaces que celles préparées en industrie. Les quantités de produits composants 
chaque couche catalytique sont montrées au tableau 2-4. 
Tableau 2-4 - Quantité de Nafion en solution et de mélange catalytique nécessaire pour une couche 
catalytique (concentration platine : 1mg/cm2 Pt, 30% massique de Nafion, ratio 0.75 Nafion/carbone) 
 Nafion (Solution 15% wt) Pt/C (40%) 





 Résumé des matériaux choisis 2.1.5
Les matériaux choisis pour la PLFC sont résumés au tableau 2-5. 
Tableau 2-5 - Résumé des matériaux utilisés dans la PLFC 
Couche Matériau(x) 
Substrat Kapton 





Chrome (adhésion), or (conduction), titane 
(Protection) 
Couche catalytique Pt/C (40%) + Nafion (provient de liquion (15 wt%)) 
 
À partir de ceux-ci, les méthodes de fabrication peuvent être sélectionnées et adaptées à 
leurs particularités. 
2.2 Choix des méthodes de fabrication 
En microfabrication, un large éventail de techniques et de produits sont disponibles afin 
de déposer ou graver des matériaux. Pour parvenir à la configuration visée de la PLFC, 
en plus d’utiliser des approches standards de microfabrication, des méthodes ont dû être 
modifiées ou développées. Dans cette section on présente les techniques testées et 
utilisées pour :  
 le collage temporaire du Kapton sur un substrat solide ;  
 la déposition des collecteurs de courant ;  
 la gravure des métaux et du Kapton ;  
 le remplissage des colonnes de Nafion ;  
 la déposition des couches catalytiques.  
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être satisfaisante pour les procédés de dépôt de couches minces par évaporation ou 
pulvérisation, mais pas pour ceux qui nécessitent une plus grande précision (étalement de 
résine et photolithographie par exemple). De plus, lorsqu’utilisé dans des appareils de 
gravure au plasma, il doit être protégé en tout temps puisque sa gravure pourrait entraîner 
une contamination de la machine. Finalement, le αgel ne réagit pas bien aux gravures 
humides (décollement, réaction avec les acides et les bases), il est donc à proscrire dans 
ces situations. Le laminage du Kapton sur silicium avec αgel est très utile pour effectuer 
des dépôts métalliques sur le polymère, surtout dans des procédés où le Kapton aura 
tendance à surchauffer. De plus, lorsqu’un procédé nécessite un retournement de la 
membrane, il est très facile et rapide de le faire avec cette approche. 
Deuxièmement, un procédé similaire au premier a été développé en remplaçant le αgel 
par une résine utilisée dans les procédés de photolithographie (S1805). Cela a comme 
avantage d’augmenter la planéité finale du Kapton et d’être compatible avec les procédés 
de gravure au plasma et en solution. Par contre, ce processus est beaucoup plus long que 
le premier puisqu’en plus du laminage, des étapes d’étalement de la résine et de recuits 
sont nécessaires. De plus, pour éviter que des bulles ne se forment lors des étapes de 
recuits, des motifs doivent être faits dans celle-ci pour permettre aux solvants de 
s’échapper. Aussi, le retournement de la membrane de Kapton est plus complexe, car il 
demande des étapes de nettoyage supplémentaires. Il faut aussi ajouter que la résine est 
un isolant thermique, ce qui est problématique pour les procédés de dépôts métalliques où 
il peut y avoir surchauffe de l’échantillon. L’utilisation de la résine comme lien 
mécanique entre le silicium et le Kapton est donc  utile lorsque des petits motifs (<50µm) 
doivent être gravés dans le polymère. 
Finalement, si les motifs désirés sont assez gros (>100µm), le Kapton peut être déposé 
sur une gaufre de silicium et frotté avec une lingette imbibée de méthanol. Les forces 
électrostatiques générées entre le silicium et le Kapton sont assez importantes pour 
maintenir l’ensemble en place durant les procédés d’étalement de résine et de 
photolithographie. Cette approche ne peut cependant pas être utilisée pour aucun procédé 
de gravure ou de dépôt.     
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Le tableau 2-6 résume les avantages et les inconvénients de chaque méthode et suggère 
dans quelle(s) situation(s) elles devraient être utilisées.  
Tableau 2-6 - Caractéristiques des méthodes de collage temporaires de Kapton sur silicium. 




Tenu mécanique Excellente Bonne Faible 
    
Retournement du 
Kapton 
Facile Difficile Très facile 
    
Planéité du Kapton Moyenne Bonne Bonne 
    
Résistance aux 
procédés à chaud 
Bonne Moyenne Faible 
    
Risque de 
contamination si 
gravé / exposé 
Oui Non Non 
    
Conductivité 
thermique 
Excellente Faible Moyenne 








(spécialement si les 
2 côtés sont à 
couvrir) 
Étalement de résine 
Photolithographie 




Étalement de résine 
Photolithographie 
de gros motifs 
(>100µm) 
    
  
 Dépôt de couches métalliques sur Kapton 2.2.2
Pour fabriquer les collecteurs de courant de la PLFC, des métaux doivent être déposés sur 
le substrat de Kapton. Trois techniques ont été testées pour y arriver ; l’évaporation, la 
pulvérisation cathodique et l’assemblage en solution.  
Les deux premières sont des méthodes standards de déposition de couches minces en 
microfabrication et permettent de déposer tous les métaux nécessaires à la PLFC. Dans le 
procédé d’évaporation des métaux, on chauffe le métal à déposer dans une chambre sous 

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D /D SXOYpULVDWLRQ FDWKRGLTXH GH VRQ F{Wp VH IDLW GDQV XQH FKDPEUH j SOXV KDXWH
SUHVVLRQROHVSDUWLFXOHVFKDUJpHVG¶XQSODVPDVRQWDFFpOpUpHVYHUVXQHFLEOHPpWDOOLTXH
















GLUHFWHPHQW VXU OD .DSWRQ D pWp WHVWpH HW HVW GpWDLOOpH j O¶DQQH[H $ &HWWH PpWKRGH
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consiste à générer des radicaux libres à la surface du polymère en l’exposant tout d’abord 
à un plasma d’argon puis à l’air libre. Les groupes carbonyle et carboxyle ainsi créés 
peuvent ensuite réagir avec des molécules de silane en solution. Des nanoparticules d’or 
sont ensuite attachées aux silanes et une réduction permet de former un film d’or continu  
[54], [55]. La figure 2-6 illustre la couche d’or obtenue qui démontre une bonne adhésion 
au Kapton, mais une faible résistance aux rayures et une faible conductivité électrique (5 
à 10 fois moins élevée que par évaporation). Cette méthode de déposition prend aussi 
beaucoup plus de temps que l’évaporation ou la pulvérisation cathodique pour une 
épaisseur semblable d’or.  
 
Figure 2-6 - Couche d'or obtenue à la suite de l'assemblage en solution. 
Au final, l’évaporation a été choisie comme méthode de déposition étant donné qu’il est 
possible de déposer une série de couches métalliques offrant toutes les caractéristiques 
requises au bon fonctionnement de la PLFC. La pulvérisation cathodique aurait aussi pu 
être sélectionnée, mais aucune cible d’or n’est disponible à l’Université de Sherbrooke. 
Le tableau 2-7 résume les avantages et les inconvénients de chaque méthode de 
déposition de métaux sur Kapton. 
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(voir tableau 2-2) 
Variable  
(voir tableau 2-2) 
Bonne 
    
Résistance aux 
rayures 
Bonne Bonne Faible 
    
Conductivité 
électrique 
Excellente Excellente Moyenne 




(en fonction de 
l’appareil utilisé et 
du métal déposé) 
Possible  
(en fonction de 
l’appareil utilisé et 
du métal déposé) 
Non 
    
Temps de déposition Quelques minutes Quelques minutes Quelques journées 
    
 
 Gravure des métaux et du Kapton  2.2.3
Les métaux déposés et le Kapton doivent être gravés afin de permettre l’infiltration de 
Nafion dans la membrane et deux solutions ont été mises de l’avant pour y arriver.  
La première méthode implique des gravures en solution et par plasma des couches 
métalliques et du Kapton. Pour y arriver, des procédés d’étalement de résine et de 
photolithographie standard sont utilisés pour protéger les couches métalliques dans les 
régions à conserver. Celles-ci sont ensuite gravées avec les produits courants utilisés en 
salle blanche. Ensuite, les couches métalliques servent de masque pour la gravure du 
Kapton par RIE (Reactive Ion Etching) dans un plasma d’oxygène [56]. En faisant varier 
les paramètres de la chambre de gravure (pression, puissance et débit des gaz) on peut 
ajuster l’angle des parois des colonnes et la vitesse de gravure. La figure 2-7 montre une 




Figure 2-7 - Carrés de 50µm dans un couche de Kapton gravée par RIE au plasma d'oxygène 
(Recette D de l’annexe B). 
Cette méthode de gravure du Kapton est détaillée à l’annexe B, mais s’est révélée longue 
et peu efficace. Bien qu’il ait été possible de graver des colonnes de 50µm de largeur 
dans une couche de 50µm, plusieurs problèmes de sélectivité des matériaux sont 
apparues, si bien que peu d’échantillons ont pu être fabriqués avec succès. On peut voir à 
la figure 2-8 les collecteurs de courant endommagés à la suite de la gravure des colonnes 
au plasma O2. 
 
Figure 2-8 - Échantillon gravé au plasma O2 (Recette D, annexe B) 
Pour pallier à ces problèmes, un autre processus de gravure par laser UV a été développé. 



































La gravure par laser a par contre des limites au point de vue des dimensions atteignables. 
Premièrement, le diamètre du laser de 20µm rend la gravure de trous plus petits 
impossible. En pratique, étant donné la flexibilité mécanique du Kapton qui peut 
engendrer une non-planéité de la surface, aucun trou plus petit que 30µm n’a pu être 
gravé avec succès. De plus, afin de ne pas affecter les couches métalliques entre les trous, 
l’espace entre ceux-ci doit être de 50µm ou plus avec la recette de gravure développée. 
Par contre, le laser ne limite pas l’épaisseur maximale de Kapton puisque la feuille la plus 
épaisse disponible (125µm) et a été gravée avec succès. Les limites de fabrication 
engendrées par la gravure au laser sont résumées au tableau 2-9.  
Tableau 2-9 –Limites de fabrication de la gravure par LPKF Protolaser U3 
 Dimensions 
  
Diamètre des trous 30µm 
  










La gravure des trous pour l’infiltration du Nafion est donc une étape limitative pour la 
conception de la PLFC. Le choix des dimensions de la PLFC devront donc être faits en 
conséquence. 
 Infiltration du Nafion 2.2.4
L’infiltration du Nafion est une étape critique du procédé de fabrication puisqu’elle n’a 
jamais été réalisée avec succès auparavant dans la littérature. Le but de cette étape est de 
remplir tous les trous gravés avec du Nafion afin de permettre la conductivité ionique 
d’un côté à l’autre de la membrane et d’éviter les fuites de gaz. Une seule colonne non 
remplie peut entraîner une fuite d’hydrogène vers la cathode et compromettre le bon 
fonctionnement de la PLFC. De plus, puisque le Nafion est un excellent isolant 
électrique, à la fin du processus de remplissage, aucun résidu ne doit se trouver sur les 
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collecteurs de courant pour s’assurer un bon contact avec les couches catalytiques. La 
phase d’infiltration de Nafion se sépare donc en deux étapes : le remplissage des colonnes 
et l’enlèvement du surplus de Nafion.  
Remplissage des colonnes 
Premièrement, pour le remplissage des colonnes, la méthode offrant le meilleur 
rendement est le remplissage par évaporation/compression. Celle-ci est inspirée de 
Larsen et al, mais une étape de compression a été ajoutée afin d’améliorer le remplissage 
des colonnes [57]. La méthode est détaillée au tableau 2-10. 

7DEOHDXeWDSHVSRXUOHUHPSOLVVDJHGHODPHPEUDQHDYHFGX1DILRQ
Étape Description Vue en coupe Image 










































































Enlèvement de l’excès de Nafion 
L’étape de cuisson sous compression de la membrane (Tableau 2-10, étape 5) améliore 
grandement le taux de succès de l’infiltration du Nafion comparativement à une cuisson 
sans compression. Elle permet d’avoir une couche de Nafion plus dense et facilite l’étape 
d’enlèvement de l’excès de Nafion qui essentielle pour exposer les collecteurs de courant.  
Pour enlever la couche superflue de Nafion, deux techniques ont été testées : la gravure 
par plasma O2 et l’enlèvement mécanique. 
La première approche consiste à utiliser les mêmes recettes de gravure par plasma que 
pour la gravure du Kapton afin d’enlever le surplus de Nafion à la surface de la 
membrane. À cause de la non-uniformité de la couche déposée, il est très difficile d’avoir 
une gravure uniforme sur toute la surface de la membrane. Comme le montre la figure 
2-10, des colonnes risquent d’être vidées de leur contenu lors de la gravure. 
 
Figure 2-10 – Mauvaise uniformité de la gravure du Nafion par plasma O2. 
La deuxième technique est l’enlèvement mécanique où on commence en faisant tremper 
la membrane dans un bécher d’eau déionisée (DI) pour 2min. Cela ramollit le Nafion 
sans le dissoudre (Figure 2-11a). Ensuite, en insérant sous la couche superflue de Nafion 
















Figure 2-12 - Inspection visuelle d'une membrane après l'étape d'enlèvement du Nafion. Certaines 
colonnes ne sont pas remplies. 
Correction du remplissage 
Dans le cas où certaines colonnes ne sont pas remplies, une étape de correction doit être 
exécutée. Une méthode de dépôt de Nafion avec un aérographe a donc été développée 
pour remplir ces colonnes sans affecter les autres. 
La membrane est tout d’abord chauffée à haute température (140°C) afin d’évaporer très 
rapidement le solvant (éthanol) avant qu’il ne dissolve le Nafion déjà présent dans les 
colonnes. Un mélange de liquion (15 wt%) et d’éthanol à des proportions de 1:10 est 
versé dans le réservoir de l’aérographe. La solution est ensuite pulvérisée sur toute la 
surface de la membrane afin de remplir les colonnes vides. En fonction de la quantité 
pulvérisée, il est possible qu’un résidu de Nafion se forme à la surface de la membrane. 
Dans ce cas, l’excès peut être de nouveau éliminé en utilisant la méthode d’enlèvement 
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Tableau 2-11 - Résultats des tests d'infiltration en fonction de rH/t. 






Ici le rendement est le pourcentage de colonnes remplies sur la surface de la zone testée. 
On voit qu’au-delà de rH/t = 0.5, il n’a pas été possible de remplir toutes les colonnes 
avec la méthode d’infiltration. Lors de la fabrication de la pile, ce ratio doit donc être 
respecté pour s’assurer de l’étanchéité de la membrane. 
 Déposition des couches catalytiques 2.2.5
La dernière étape du processus de fabrication de la PLFC est la déposition de deux 
couches catalytiques soient l’anode et la cathode. La méthode de dépôt par pulvérisation 
avec aérographe et masque physique utilisée est grandement inspirée de celle présentée 
par Sun et al [58].  
Un mélange catalytique dilué dans un solvant est pulvérisé sur la membrane qui est 
installée sur une plaque chauffante à 140°C. Cette température permet au solvant de 
s’évaporer rapidement, avant qu’il n’affecte le Nafion dans les colonnes. La partie non 
gravée de la pile est couverte d’un masque physique (ruban de Kapton) permettant de la 
protéger lors de la pulvérisation (Figure 2-15). Pour la deuxième pulvérisation, le ruban 
de Kapton doit être enlevé et une feuille de Kapton non adhésive est placée entre la 
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G¶rWUH GpSRVpV VXU ODPHPEUDQH'DQV WRXV FHV WUDQVIHUWV GHV SHUWHV GHPDWpULDX[ TXL
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Résistances électriques et  ioniques de surface des couches catalytiques 
Les valeurs des résistances électriques (RSE) et ioniques (RSI) de surface d’une couche 
catalytique ont une grande importance dans le calcul des résistances internes de la PLFC 
et dans son dimensionnement final (Chapitre 3).   
Une mesure quatre pointes a été utilisée pour déterminer RSE à partir d’une série de 
couches catalytiques fabriquées avec les quantités de composants prescrites au tableau 
2-12. Une valeur moyenne de RSE a été tirée et est présentée au tableau 2-14. 
RSI est évalué théoriquement à l’aide des équations de Boyer et al [59] où la résistance est 
fonction de la fraction volumique de Nafion dans la couche catalytique. En connaissant la 
fraction massique de chaque élément dans le mélange catalytique et leur masse 
volumique, on peut estimer leur fraction massique (Tableau 2-13). 
Tableau 2-13 - Fraction volumique des produits dans le mélange catalytique déposé. 




Platine 0.28 21000 0.04 
Carbone 0.42 2000 0.56 
Nafion 0.30 2000 0.40 
 
Ensuite, avec la conductivité du Nafion σi (~0.05 S/cm) [12] et l’épaisseur de la couche 





 (2.1)  
Le résultat est montré au tableau 2-14.  










 Conclusion sur les choix de matériaux et procédés de fabrication 2.2.6
Dans ce chapitre, le Kapton a été sélectionné comme substrat puisqu’il permettra d’avoir 
une PLFC mince et flexible. Les collecteurs de courant en multicouches (Cr, Au et Ti) 
procurent à la fois adhésion, conduction et protection. De plus, une étude sur la 
compatibilité du Nafion avec les procédés de fabrication couramment utilisés en salle 
blanche a été effectuée et a révélé que ce polymère était attaqué ou dissout par plusieurs 
agents chimiques. 
Avec ces informations, une série de procédés de déposition métallique, de gravure et 
d’infiltration de Nafion ont été testés. Pour faciliter les dépôts métalliques et la 
manipulation du Kapton, des méthodes de fixation temporaires du Kapton sur substrat 
solide ont été développées. Ces méthodes pourront être utiles dans une multitude de 
procédés de fabrication impliquant ce polymère de plus en plus populaire en 
microélectronique. De plus, l’approche de gravure du Kapton par laser est rapide, 
efficace et répétable. 
De toutes les méthodes développées dans ce chapitre la plus importante est le remplissage 
des colonnes de Nafion et l’enlèvement du surplus sur les couches métalliques. 
L’approche de remplissage et cuisson sous compression permet d’avoir des couches de 
Nafion denses et sans vide tandis que le ruban de Kapton collé à l’endos de la membrane 
empêche les fuites de Nafion par l’arrière. L’étape de l’enlèvement de la couche d’excès 
s’est révélée difficile à cause de la faible adhésion entre le Kapton et le Nafion dans les 
colonnes. Avec le ramollissement du Nafion avant la phase d’enlèvement, le rendement 
du processus a été augmenté grandement. Le procédé de correction à haute température 
des colonnes endommagées permet quant à lui de remplir les trous endommagés. 
Cependant, les approches de gravure et de remplissage de la membrane engendrent des 
limitations importantes pour des dimensions clés (rH, S et t) qu’il faudra prendre en 
compte lors du choix final des dimensions de la pile. La réduction de ces limitations par 
une amélioration des méthodes de fabrication entrainerait une augmentation de la 
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doivent se déplacer latéralement dans les fines couches catalytiques, la résistance générée 
à l’intérieur de celles-ci se trouve à être augmentée par rapport à la PEMFC. À ?̃?𝑅𝐸, il 
faut donc ajouter l’effet de la résistance ionique et électrique latérale des couches 
catalytiques ?̃?𝐶𝑎𝑡 (Figure 3-2b). Ensuite, les protons ont moins de surface de Nafion pour 
traverser de l’anode à la cathode, une résistance ionique corrigée de la membrane, 
?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿, qui tient compte de sa porosité doit alors être utilisée. Finalement, les électrons 
doivent franchir une grande distance dans des collecteurs de courant très minces avant 
d’être recueillis à la périphérie de la pile, entrainant une résistance électrique ?̃?𝐸𝐶𝐶.  
Le tableau 3-1 permet de comparer rapidement les différentes résistances internes 
présentes dans une PEMFC et une PLFC. 
Tableau 3-1 - Résumé des résistances internes dans une PLFC et PEMFC 
 PEMFC PLFC 
Partie de la 
pile 
Résistance Description Résistance Description 











dans l’épaisseur des 
couches catalytiques 
    
- 
Pas de mouvements 
latéraux des 
protons et électrons 
?̃?𝐶𝑎𝑡 
Résistance due aux 
mouvements 
latéraux des protons 
et électrons dans les 
couches catalytiques 








due à la membrane 
de Nafion corrigée 
pour tenir compte de 
la porosité de la 
membrane 











par le mouvement 
des électrons dans 
les collecteurs de 
courant intégrés. 
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Avec les résistances présentées à la figure 3-2, on peut estimer les valeurs des résistances 
totales présentes dans une PLFC, ?̃?𝑃𝐿, et une PEMFC, ?̃?𝑃𝐸𝑀.  
 ?̃?𝑃𝐿 = 2?̃?𝑅𝐸 + 2?̃?𝐶𝑎𝑡 + 2?̃?𝐸𝐶𝐶 + ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿 (3.1)  
   
 ?̃?𝑃𝐸𝑀 =  2?̃?𝑅𝐸 + ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐸𝑀 (3.2)  
   
Pour évaluer la qualité du design d’une PLFC, on utilise un indice de performance, PI, 
qui compare les résistances internes d’une PEMFC avec celles d’une PLFC ayant les 




 (3.3)  
Cet indice permet d’évaluer rapidement si l’augmentation de résistance due à la 
configuration de la PLFC  sera contrebalancée par la réduction de volume du système. La 
valeur cible de PI dépend du système de PEMFC choisi en guise de comparaison. Par 
exemple, si la configuration d’une PLFC permet de réduire l’épaisseur de l’emballage  de 
moitié, un PI supérieur à 0.5 entrainera une augmentation de la densité de puissance 
volumique du système. 
Pour évaluer PI, un nouvel ensemble d’équations doit être développé pour caractériser les 
résistances internes d’une PLFC (?̃?𝐶𝑎𝑡,  ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿 et  ?̃?𝐸𝐶𝐶) en fonction des dimensions clés  
choisies lors de la conception de la pile.  
3.2 Résistance latérale dans les couches catalytiques (?̃?𝑪𝒂𝒕) 
Dans cette section, puisque les couches catalytiques de la PLFC sont identiques, les 
équations permettant de déterminer ?̃?𝐶𝑎𝑡 ne seront développées que pour la cathode et 
seront appliquées ensuite à l’anode.  
La résistance latérale ?̃?𝐶𝑎𝑡 est la moyenne de résistance que les électrons et les protons 
doivent surmonter en se déplaçant latéralement dans l’épaisseur des couches catalytiques 
pour compléter la réaction électrochimique. Pour la déterminer, on utilise un modèle de 


















 ଴ܸ ൌ ௕ܸ െ ߠ௕ 
 ߠሺݎுሻ ൌ ߠ௕ 
  
'DQV OD UpJLRQ DXGHVVXV GH OD FRORQQH GH 1DILRQ OHV pOHFWURQV GRLYHQW VH GpSODFHU
ODWpUDOHPHQWGDQVO¶pOHFWURGHSRXUUHMRLQGUHOHVSURWRQVHWGRQFVXUPRQWHUODUpVLVWDQFH
pOHFWULTXHGHVXUIDFH56(/DPrPHVLWXDWLRQVHSURGXLWSRXUOHVSURWRQVDXGHVVXVGHOD
UpJLRQGXFROOHFWHXUGHFRXUDQWR OD UpVLVWDQFH LRQLTXHGHVXUIDFH56, IHUDEDLVVHU OHXU






















   
/DUpVLVWDQFHpTXLYDOHQWHWRWDOHGHODFRXFKHFDWDO\WLTXHSHXWHQVXLWHrWUHGpWHUPLQpHHQ
GLYLVDQW ෨ܴோா SDUߝ஼௔௧  3OXV O¶HIILFDFLWp GH OD PHPEUDQH HVW EDVVH SOXV OD UpVLVWDQFH
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 ?̃?𝐶𝑎𝑡 = ?̃?𝑅𝐸 (
1
𝜀𝑐𝑎𝑡
− 1) (3.9)  
   
Le défi est donc de définir l’expression de 𝜀𝑐𝑎𝑡 en fonction des dimensions de la pile et 
des propriétés résistives de la couche catalytique. Pour faciliter l’approche du problème, 
les régions Nafion et Collecteur seront traitées séparément et ensuite mise en commun 
pour évaluer ?̃?𝐶𝑎𝑡. Cela permettra aussi de mettre en relief l’impact du dimensionnement 
de chaque région de la PLFC.  
Pour y arriver, une efficacité locale est définie sur le même principe que 𝜀𝑐𝑎𝑡 en divisant 
le courant produit dans chaque région (1 : Nafion, 2 : Collecteur) par celui produit par 




 (3.10)  
 𝜀2 =
𝐼𝑃𝐿−2
𝐼𝑃𝐸𝑀 ∙ (1 − 𝜑)
 (3.11)  
  
La porosité de la PLFC, φ,  est définie comme étant la fraction de surface du motif 
unitaire simplifié couvert par une colonne de Nafion. 
 







   
Les efficacités locales peuvent être ensuite recombinées pour évaluer l’efficacité globale 
du motif unitaire du côté de la cathode. 
 𝜀𝑐𝑎𝑡 = 𝜀1𝜑 + 𝜀2(1 − 𝜑) (3.13)  
   
On pourra aussi évaluer l’apport de chaque région à la résistance latérale de l’électrode 
avec les équations 3.14 et 3.15. 
 
?̃?𝐶𝑎𝑡−1 = ?̃?𝑅𝐸 (
1
𝜀1
− 1) 𝜑 
(3.14)  
 
?̃?𝐶𝑎𝑡−2 = ?̃?𝑅𝐸 (
1
𝜀2
− 1) (1 − 𝜑) 
(3.15)  




Les équations différentielles décrivant la distribution du potentiel θ(r) dans les régions 
Nafion et Collecteur sont développées en se basant sur un modèle du transfert de chaleur 
par des ailettes circulaires [60] (Eqs. (3.18) et (3.19)) (Tableau 3-2). Dans cette analogie, 
θ remplace la différence de température entre l’ailette et le millieu, le courant  I est 
l’équivalent du flux de chaleur dans l’ailette tandis que les résistances ?̃?𝑅𝐸, RSE et RSI  
sont respectivement les résistances thermiques dues à la convection et à la conduction. 
L’annexe C présente les détails de la démarche utilisée pour le développement et la 
résolution de ces équations différentielles. Avec ces équations résolues, les équations 
décrivant la variation du potentiel de réaction en fonction de la position radiale (Eqs. 
(3.20) et (3.21)), les courants dans chaque région (Eqs. (3.22) et (3.23)) et les efficacités 
locales (Eqs. (3.24) et (3.25)) sont trouvées en utilisant les fonctions de Bessel de 
première (I) et de seconde (K) espèce d’ordre 0 et 1. Afin de faciliter l’écriture des 
équations, le ratio des résistances de surface électrique et ionique sur la résistance dans 










 (3.17)  
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2𝜃 (3.19)  
Conditions limites 
















Potentiel de réaction en 












 (3.21)  












 (3.23)  

















Les équations 3.24 et 3.25 montrent que les efficacités locales 𝜀1 et 𝜀2 dépendent à la fois 
de la géométrie du motif unitaire (rH et am) et des propriétés résistives de la couche 
catalytique étudiée (𝜆𝑒 et 𝜆𝑖). Pour la région Nafion, si rH augmente, les électrons auront 
en moyenne une plus grande distance à franchir dans la couche catalytique avant 
d’atteindre le collecteur de courant ce qui fera décroitre ε1. Le même effet se produira si  
𝜆𝑒   augmente puisqu’il sera alors relativement plus difficile pour les électrons de se 
déplacer latéralement ce qui fera diminuer plus rapidement le potentiel de réaction en 
s’éloignant de la jonction Nafion/Collecteur. Cela est illustré à la figure 3-5a où l’on 
constate la chute d’efficacité de la région Nafion avec l’augmentation du nombre 𝜆𝑒𝑟𝐻. 
On peut aussi déterminer pour un ratio de résistance donné, 𝜆𝑒
2, quel est le rayon critique 
de la colonne de Nafion où l’efficacité de la région sera sous 0.95. Sous cette valeur, on 
considère que la résistance engendrée par le déplacement latéral des électrons est non-
négligeable par rapport à ?̃?𝑅𝐸.  
Le rayon critique de la colonne de Nafion varie entre 20 et 200µm pour des valeurs de 𝜆𝑒
2 
variant entre 100 000 et 1000 (Figure 3-5b). On peut conclure que le rayon des colonnes 
de Nafion de la PLFC doit être de l’ordre de la dizaine ou de la centaine de microns pour 
maximiser l’efficacité de la région Nafion. Ces dimensions sont facilement atteignables 
avec les techniques de microfabrication présentées au chapitre 2.  Il faut noter qu’une 
faible efficacité ε1 n’égale pas automatiquement une résistance élevée ?̃?𝑐𝑎𝑡 par rapport 
aux autres résistances de la pile. Par exemple, si ?̃?𝑅𝐸 est très faible, λe sera très élevé, ce 
qui signifie que les sections éloignées de la jonction Nafion/Collecteur (près du centre de 
la colonne de Nafion) seront très peu actives du point de vue électrochimique. ?̃?𝑐𝑎𝑡 sera 
donc importante par rapport à ?̃?𝑅𝐸, mais pas nécessairement en comparaison aux autres 
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rapidement avec l’augmentation du rayon de la colonne de Nafion. On voit qu’avec un 
rayon supérieur à 25µm, il faut une porosité élevé pour obtenir une efficacité de la 
couche catalytique supérieure à 0.75. Il est donc essentiel d’avoir des colonnes de Nafion 
avec un petit rayon, surtout dans le cas où les techniques de fabrication empêchent la 
fabrication d’une membrane avec une porosité élevée. 
  
Figure 3-7 – Efficacité totale de la cathode de la PLFC en fonction du rayon de la colonne de Nafion 
rH et de la porosité φ. (𝝀𝒆
𝟐 = 𝟏𝟓𝟎𝟎 et 𝝀𝒊
𝟐 = 𝟖𝟓𝟎𝟎𝟎) 
Finalement, en faisant le ratio entre ?̃?𝐶𝑎𝑡−1 et ?̃?𝐶𝑎𝑡−2 on obtient une équation qui permet 













− 1) (1 − 𝜑)
 
(3.27)  
   
La figure 3-8 montre ce ratio en fonction de la porosité de la membrane pour une 
membrane avec des colonnes de 25µm de rayon. 



























Figure 3-8 - Poids relatif des résistances latérales des régions Nafion (?̃?𝑪𝒂𝒕−𝟏) et collecteur (?̃?𝑪𝒂𝒕−𝟐) en 
fonction de la porosité de la membrane pour rH = 25µm et ?̃?𝑹𝑬 = 𝟎. 𝟑𝛀𝐜𝐦
𝟐. 
On voit que pour une grande plage de porosité, ?̃?𝐶𝑎𝑡−1  est négligeable par rapport à 
?̃?𝐶𝑎𝑡−2. Le poids de la résistance latérale dans la région Nafion est important seulement à 
très haute porosité et ratio RSI/RSE. Les données expérimentales de RSI et RSE présentées au 
tableau 2-14 montrent un ratio de 30 entre les deux valeurs et dans ce cas, ?̃?𝐶𝑎𝑡−2 domine 
largement ?̃?𝐶𝑎𝑡−1. Cela signifie que si on désire diminuer ?̃?𝐶𝑎𝑡, il sera plus efficace de 
rapprocher les colonnes les unes des autres plutôt que d’en réduire le rayon.  
3.3 Résistance ionique modifiée de la membrane (?̃?𝑰𝑴−𝑷𝑳) 
Dans une PLFC, comme illustrée à la figure 3-2, la majeure partie de la section entre les 
couches catalytiques est occupée par un matériau non conducteur. Les protons ont donc 
moins de surface de Nafion pour traverser de l’anode vers la cathode, ce qui fait 
augmenter la perte de voltage au travers celui-ci. Pour décrire ce phénomène, on peut 
utiliser une résistance ionique modifiée, ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿, qui prend en compte la porosité de la 




 (3.28)  



































   
3.4 Résistance électrique latérale dans les collecteurs de 
courant (?̃?𝑬𝑪) 
Les électrons générés par la réaction électrochimique sont récoltés en périphérie de la pile 
et doivent donc franchir une grande distance dans les minces collecteurs de courant. La 
résistance de surface de ces couches, RSC,  doit donc être très faible pour permettre à 
chaque motif unitaire de produire une quantité égale de courant. On peut utiliser des 
équations analogues à celles utilisées pour décrire ?̃?𝐶𝑎𝑡−1 puisque les deux situations sont 
géométriquement identiques. L’efficacité des collecteurs de courant, 𝜀𝐸𝐶,  peut donc être 







 (3.29)  
   
Ici, aT est la demi-largeur de la pile tandis que 𝜆𝐸𝐶  est la racine carrée d’un ratio de 





 (3.30)  
   
Le ratio de résistance doit être modifié, puisque plus la porosité de la membrane est 
élevée, moins il y aura de surface pour le déplacement des électrons. Cela aura pour effet 
d’augmenter la résistance électrique de surface des collecteurs de courant. 
On peut alors déterminer la dimension aT critique de la pile, c’est-à-dire la demi-largeur à 
partir de laquelle la résistance générée par les collecteurs de courant devient significative 
(𝜀𝐸𝐶  ≤ 0.95). La figure 3-9 illustre la valeur de aT critique en fonction du ratio de 
résistance 𝜆𝐸𝐶
2 . On peut constater qui si on désire une pile de 1cm2, (aT-crit = 0.5cm), 𝜆𝐸𝐶
2  
doit être inférieur à 1.65. En terme plus concret, pour une porosité de membrane de 0.2 et 
?̃?𝑅𝐸 = 0.3Ωcm
2, la résistance électrique de surface des collecteurs de courant doit être 
inférieure à 0.33Ω/sq. Cela correspond à une couche d’or de 75nm d’épaisseur, ce qui est 
facilement atteignable par les méthodes d’évaporation ou de pulvérisation disponibles. La 
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Ensuite, les équations des résistances internes dépendent aussi des résistances de surface 
de la couche catalytique RSE et RSI et des collecteurs de courant RSC. Pour les deux 
premières, les valeurs présentées au tableau 2-14 seront utilisées tandis que la dernière 
sera estimée à 0.1Ω. Cette valeur correspond à la résistance d’une couche de 300nm d’or. 
Le tableau 3-3 résume les résistances qui ont été utilisées en entrée du modèle analytique 
pour la pile commerciale et celle fabriquée en laboratoire. 
Tableau 3-3 – Valeurs des résistances internes et résistances de surface à l’entrée du modèle 
analytique.  
Résistance Commerciale Laboratoire  
?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐸𝑀 0.10 Ω·cm
2 0.10 Ω·cm2 
?̃?𝑅𝐸 0.10 Ω·cm
2 0.30 Ω·cm2 
?̃?𝑃𝐸𝑀 0.30 Ω·cm
2 0.70 Ω·cm2 
RSE 500Ω 500Ω 
RSI 25000Ω 25000Ω 
RSC 0.1Ω 0.1Ω 
 
La différence majeure entre les deux piles est la résistance ionique dans l’épaisseur des 
couches catalytiques ?̃?𝑅𝐸  qui est plus élevée dans le cas de la pile fabriquée en 
laboratoire. Cela peut s’expliquer par la méthode de déposition non optimisée des 
couches catalytiques en laboratoire. À la figure 3-10, on montre la valeur de chacune des 
résistances internes en fonction de la porosité de la membrane φ pour une PLFC ayant 
des couches catalytiques commerciales (Figure 3-10a) ou fabriquées en laboratoire 
(Figure 3-10b). Sur ces figures, plusieurs courbes sont tracées pour ?̃?𝐶𝑎𝑡 afin de souligner 
l’augmentation de cette résistance avec l’agrandissement des colonnes de Nafion. À 
porosité constante, si rH augmente, l’espacement entre les colonnes de Nafion doit en 
faire de même. L’efficacité de la couche catalytique dans la région collecteur (ε2) 
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peu. Cet effet est illustré au tableau 3-4 où ?̃?𝐶𝑎𝑡 est calculé pour les couches catalytiques 
commerciale et déposée en laboratoire avec un motif unitaire identique. On voit que 
malgré la différence marquée en termes d’efficacité, ?̃?𝐶𝑎𝑡 reste sensiblement constante. 
Tableau 3-4 - Différence de ?̃?𝑪𝒂𝒕 avec un motif unitaire identique (rH = 25µm et φ = 0.25), mais 
?̃?𝑹𝑬 différents. 
 Commerciale Laboratoire 
?̃?𝑅𝐸 0.1 Ω·cm
2 0.3 Ω·cm2 
ε 0.70 0.86 
?̃?𝐶𝑎𝑡 0.043 Ω·cm
2 0.048 Ω·cm2 
 
Cela montre que la valeur des résistances internes dépend surtout du choix des 
dimensions clés (rH et S) et des résistances de surface des couches catalytiques. Pour 
limiter la résistance de la PLFC, on doit donc optimiser le choix des dimensions en 
réduisant le plus possible la taille des colonnes de Nafion et en augmentant le plus 
possible la porosité de la membrane. Malheureusement, les contraintes de fabrication 
présentées au chapitre 2 limitent les dimensions et la porosité qu’il est possible 
d’atteindre. 
3.6 Optimisation du design de la PLFC à partir des limites de 
fabrication. 
Afin d’optimiser le design de la pile, on utilise un indice de performance PI. Celui-ci 
permet de définir la performance relative de la PFLC par rapport à une PEMFC de 
mêmes dimensions. En remplaçant les équations des résistances internes développées 
dans les sections précédentes dans l’équation 3.3 on obtient l’équation complète de PI. : 
 𝑃𝐼 =
?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐸𝑀 + ?̃?𝑅𝐸
2?̃?𝑅𝐸 + 2?̃?𝐶𝐴𝑇 + ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿
 (3.32)  
   
À l’équation 3.32, la résistance électrique engendrée par les collecteurs de courant a été 
négligée étant donné sa faible valeur par rapport aux autres résistances. PI doit ensuite 
être couplé aux limites de fabrication résumées au tableau 3-5 afin de déterminer les 
dimensions optimales de la configuration. 
 73 
 
Tableau 3-5 - Limite des méthodes de fabrication utilisées 
Dimension(s) Limitation Source de limitation 
t 50µm ; 75µm ; 125µm 
Épaisseur de Nafion 
disponible et qui résiste à 




Précision du laser LPKF. 
 
Smin 50µm 
Pour résister à l’étape 
d’enlèvement du Nafion. 
 
(rH/ t)max 0.5 
Pour s’assurer d’un 
remplissage complet et 
durable des orifices avec le 
Nafion 
 
Pour déterminer l’indice de performance maximal qu’il est possible d’atteindre avec les 
contraintes de fabrication, on doit tout d’abord sélectionner l’épaisseur t de la membrane 
et la dimension aT de la PLFC. Puisqu’on désire avec la membrane la plus mince 
possible, le Kapton 50µm d’épais a été choisi pour la plupart des échantillons. Un seul 
échantillon a été fabriqué avec une feuille de Kapton de 125um à des fins de 
comparaisons. De plus, une surface de PLFC 1cm2 a été sélectionnée afin de produire une 
puissance mesurable par les appareils de mesure. 
Ensuite, une pile de référence doit être choisie. Dans le cas présent, on sélectionne la 
PEMFC avec les couches catalytiques fabriquées en laboratoire. Ses caractéristiques 
résistives sont présentées au tableau 3-3 de la section précédente (?̃?𝑃𝐸𝑀 = 0.70Ω𝑐𝑚
2).  
Enfin, un abaque peut être généré en traçant PI en fonction de rH et φ. Sur le même 
graphique, on ajoute les courbes décrivant PI en fonction de l’espacement entre les 
colonnes de Nafion, S. Avec ces séries de courbes, on identifie les zones où il est possible 
de fabriquer la PLFC et on sélectionne le point optimal de fabrication. Cet exercice a été 
accompli pour les deux épaisseurs de membrane testées, 50µm (Figure 3-11) et 125µm 
(Figure 3-12). 
Premièrement, on voit à la figure 3-11 la zone hachurée en bleu où il est possible de 
fabriquer les échantillons avec les techniques de fabrication disponibles. Le point optimal 
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se situe à l’intersection des courbes S = 50µm et rH = 25µm avec PI = 0.57. Ces 
dimensions seront donc choisies pour tous les échantillons fabriqués. Avec ce PI, on 
s’attend à ce qu’une PLFC avec une épaisseur totale approximative de 100µm 
(membrane + couches catalytiques) montre une augmentation de puissance volumique 
d’environ 80% par rapport à la PEMFC de référence dans l’emballage le plus mince 
disponible dans la littérature (300µm [25]).  
 
Figure 3-11 - Abaque de sélection de dimensions pour une PLFC avec t = 50µm, aT = 0.5cm et 
couches catalytiques faites en laboratoire. 
Deuxièmement, la figure 3-12 montre le cas où l’épaisseur de la membrane est de  
125µm. Il faut noter qu’ici le point de fabrication choisi n’a pas été fait en fonction des 
dimensions optimales, mais plutôt pour voir l’impact d’un changement d’épaisseur sur les 
performances d’une PLFC. Les dimensions sélectionnées sont donc identiques à celles 




Figure 3-12 - Abaque de sélection de dimension pour une PLFC avec t = 125µm et aT = 0.5cm et 
couches catalytiques faites en laboratoire.. 
3.7 Performances attendues des prototypes 
Les abaques de dimensionnement présentés à la section précédente ont permis de 
sélectionner les dimensions avec lesquelles seront fabriqués les prototypes de PLFC. Ces 
dimensions sont résumées au tableau 3-6. 
Tableau 3-6 - Dimensions choisies pour les prototypes 
Dimensions choisies 





Avec ces dimensions et les équations présentées dans ce chapitre, on peut estimer les 
résistances internes qui seront générées par la nouvelle configuration de PLFC et ainsi 
prévoir les futures performances de la pile. Au tableau 3-7 on montre les propriétés 
résistives attendues des échantillons fabriqués. On remarque un facteur de 1.60 entre la 
résistance totale des échantillons de 50µm et celui de 125µm d’épaisseur. Lors des tests 




Tableau 3-7 - Propriétés résistives théoriques et PI attendus des échantillons fabriqués 
 
 Échantillons A,B, D et E 
t = 50µm 
Échantillon C 
t = 125µm 
   
2?̃?𝐶𝑎𝑡 (Ω∙cm
2) 0.11 0.11 
?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿 (Ω∙cm
2) 0.50 1.25 
2?̃?𝑅𝐸 (Ω∙cm
2) 0.60 0.60 
   
?̃?𝑷𝑳 (Ω∙cm
2) 1.23 1.98 
   
 
3.8 Conclusions sur le modèle analytique 
Dans ce chapitre, un premier modèle des résistances internes d’une PLFC a été réalisé. 
Pour permettre le développement d’équations analytiques, un motif unitaire simplifié de 
forme circulaire a été utilisé en remplacement du motif réel de forme carrée. Afin que les 
valeurs de résistances données par le modèle soit le plus près de la réalité possible, les 
dimensions du motif unitaire simplifié ont été sélectionnées de façon à ce que son aire et 
la distance moyenne de parcours des électrons soient identiques au motif réel. Malgré 
tout, on s’attend à ce que le modèle surévalue légèrement la valeur de ?̃?𝐶𝑎𝑡  d’environ 6% 
comme il est démontré à l’annexe C.  
Le modèle analytique simple permet de calculer rapidement les résistances de la pile en 
fonction des dimensions clés de la configuration et des propriétés résistives de la couche 
catalytique. À l’aide de ces équations, on a pu déterminer que la résistance générée par 
les collecteurs de courant est négligeable et que la résistance ionique du Nafion et la 
résistance latérale dans la couche catalytique seront dominantes. Il faut noter que puisque 
la résistance ionique du Nafion est importante, son humidification optimale devrait avoir 
un impact notable sur les performances de la pile. Cet aspect est couvert en détail au 
chapitre 5 de cette thèse.  
En comparant les résistances internes de la PLFC à celles présentes dans une PEMFC de 
même taille, on génère un indice de performance qui donne une indication sur la 
puissance que la pile pourra produire. En combinant cet indice aux limites de fabrication 
déterminées au chapitre 2, on optimise les dimensions de la PLFC. Finalement, avec la 
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configuration choisie, on vise une amélioration de 80% de la densité de puissance 





CHAPITRE 4 - FABRICATION FINALE ET 
CARACTÉRISATION DE LA 
PLFC 
4.1 Procédé de fabrication final 
Avec les méthodes de fabrication mentionnées au chapitre 2 et le dimensionnement 
réalisé au chapitre 3, le procédé de fabrication final est élaboré et présenté au tableau 4-1. 
Tout d’abord, une feuille de Kapton de 10cm x 10cm est découpée (étape 0). Ces 
dimensions sont choisies pour couvrir un maximum de surface dans l’évaporateur et ainsi 
pouvoir fabriquer le plus d’échantillons possible en même temps. La feuille de Kapton est 
ensuite nettoyée dans un bain à ultrason avec de l’acétone, de l’alcool isopropylique et de 
l’eau déionisée afin d’enlever les saletés et les résidus liés à sa manipulation (étape 1). La 
feuille de Kapton est ensuite montée directement sur le support de l’évaporateur Edwards 
(disponible au LNN de l’Université de Sherbrooke) avec du ruban de Kapton autocollant. 
Il est à noter que cet évaporateur n’engendre pas assez de chaleur sur l’échantillon lors 
des dépôts pour endommager le Kapton même si celui-ci est seulement collé sur le 
support. Dans ce cas donc, il n’est pas nécessaire de monter la feuille de Kapton sur un 
support rigide pour les dépôts métalliques. Cependant, si un autre évaporateur est utilisé, 
la technique de montage sur substrat solide avec αgel présentée à la section 2.2.1 peut 
s’avérer nécessaire avant l’évaporation. Du chrome (30nm), de l’or (300nm) et du titane 
(30nm) sont évaporés sur chacune des faces de la feuille de Kapton pour la recouvrir 
complètement (étape 2 et 3). La feuille de Kapton métallisée est ensuite placée dans le 
laser UV de la compagnie LPKF où une série de colonnes 25µm de rayon et espacés de 
50µm sont gravés (étape 4). À cette étape, on obtient des échantillons de 2cm x 2cm avec 
une section gravée de 1cm x 1cm au centre. La section centrale servira à l’infiltration du 
Nafion tandis que les connexions électriques se feront sur la section périphérique. Les 
colonnes sont ensuite remplies avec l’approche présentée à la section 2.2.4. (étape 5) et 
les couches catalytiques déposées par jet (étape 6). 

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À la fin du procédé, on obtient une PLFC flexible de 80µm d’épaisseur (couche de 
Kapton de 50µm + 2 couches catalytiques de 15µm chacune) avec une surface active 
1cm2 (Figure 4-1). Celle-ci intègre une membrane de support (Kapton), deux collecteurs 
de courant, 10 000 chemins ioniques de 50µm de diamètre et une couche catalytique de 
chaque côté.  
 
Figure 4-1 - PLFC de 80µm d'épais fabriquée. 
Cinq échantillons ont été fabriqués avec succès ; quatre avec une feuille de Kapton de 
50µm d’épaisseur et un autre avec une feuille de 125µm. Les motifs gravés dans tous les 
échantillons sont identiques (colonnes de 25µm de rayon séparées par 50µm) de même 
que leur surface active (1cm2). Les cinq PLFCs ont subi différents tests pour vérifier la 
fonctionnalité du design, leur performance, ainsi que l’impact de l’intégration d’un 
système de gestion d’eau. Le tableau 4-2 présente les échantillons fabriqués, leur 








Tableau 4-2 - Épaisseur des échantillons fabriqués et tests menés sur chacun de ceux-ci. 
Échantillon Épaisseur de membrane Test(s) 
   
A 50µm 
Étanchéité, Trempage et Collecteur de 
courant 
   
B 50µm 
Étanchéité 
Courbe VI – Comparaison avec PEMFC 
   
C 125µm 
Étanchéité 
Courbe VI – Convection naturelle 
Courbe VI – Gestion d’eau 
   
D 50µm 
Étanchéité 
Courbe VI – Convection naturelle 
Courbe VI – Gestion d’eau 
   
E 50µm 
Étanchéité 
Courbe VI – Convection naturelle 
Courbe VI – Gestion d’eau 
   
 
4.2 Banc et emballages de test 
Les échantillons fabriqués doivent passer différents tests de performance afin de 
démontrer l’augmentation de puissance volumique qu’ils peuvent produire. Pour ce faire, 
un banc de test de pile à combustible commercial de Fuel Cell Technologies est utilisé. 
Celui-ci permet de contrôler la température de la pile et des écoulements ainsi que les 
débits, la pression et l’humidité de ces derniers. Ce banc de test permet aussi de faire 
varier la résistance externe à la pile pour produire des courbes VI et PI (Puissance vs 
courant). Pour réaliser les tests, deux emballages sont utilisés : un pour convection forcée 
et l’autre pour convection naturelle. L’emballage pour convection forcée est présenté à la 
figure 4-2. On insère la pile testée entre les deux collecteurs de courant et les gaz 
(hydrogène, oxygène ou air) sont amenés par les canaux en serpentins. Cet emballage 
permet de bien contrôler les conditions d’opération de la pile testée et ainsi maximiser sa 
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est collecté par les collecteurs de courant de l’emballage. Dans cette configuration, aucun 
courant ne passe par les collecteurs de courants de la PLFC qui n’ont donc aucun impact 
sur sa performance. Dans la deuxième configuration, les collecteurs de courant de 
l’emballage sont électriquement isolés avec du ruban autocollant de Kapton et le courant 
est recueilli grâce à des feuilles de nickel en contact avec la périphérie de l’échantillon. 
Ici, tout le courant produit par la pile passe par les collecteurs de courant de la PLFC. 
Une baisse de performance de la PLFC devrait donc être observée dans cette 
configuration si la résistance électrique des collecteurs de courant est non négligeable. 
 
Figure 4-6 – a) Collection de courant externe (courant recueilli à la surface des couches catalytiques) 
b) collection de courant interne (courant recueilli en périphérie de la PLFC par les collecteurs de 
courant intégrés). 
La figure 4-7 montre les courbes VI pour les deux configurations présentées générées par 
l’échantillon A à 55°C. Aucune baisse de performance significative n’est détectée 
puisque les courbes sont pratiquement superposées. On peut en conclure que les 
collecteurs de courant intégrés à la membrane de Kapton sont efficaces et ne nuisent pas 







Figure 4-7 - Courbes de polarisation et courbe de puissance pour les deux modes de collection de 
courant. Tcell = 55°C, Débit O2 : 10sccm/cm
2, Débit H2: 6 sccm/cm
2 
Tous les tests fonctionnels de la PLFC ont été passés avec succès. Cela signifie que les 
matériaux sélectionnés et les méthodes de fabrication élaborées au chapitre 2 répondent 
aux attentes. Les tests d’étanchéité de la membrane et de résistance des collecteurs de 
courant mettent en relief l’efficacité du procédé de remplissage des colonnes de Nafion et 
de l’enlèvement du surplus. Finalement, la figure 4-7 montre aussi que les couches 
catalytiques déposées fonctionnent de façon adéquate puisqu’une puissance mesurable a 
pu être extraite de la PLFC.  
4.4 Performances comparatives - PLFC vs PEMFC et indice 
de performance PI expérimental 
Pour déterminer l’indice de performance expérimental de la PLFC et le comparer à 
l’indice théorique déterminé au chapitre 3, on doit fabriquer une PEMFC de référence 
avec des couches catalytiques identiques à celles de la PLFC. Le même mélange 
catalytique que celui appliqué sur la PLFC est donc déposé par jet sur chaque côté d’une 
membrane commerciale de Nafion XL de 50µm d’épais. Cette pile de référence est 
ensuite comparée à une PEMFC commerciale de mêmes dimensions afin d’évaluer la 
 88 
 
qualité des électrodes déposées. Les deux piles sont testées dans l’emballage pour 
convection forcée du banc de test PAC à 55°C. À la figure 4-8, on constate que la densité 
de puissance maximale de la PEMFC commerciale (Ion power Inc.) est un peu plus de 
deux fois plus élevée que pour la PEMFC fabriquée en laboratoire. Cela peut être 
expliqué par la plus faible densité des couches catalytiques déposées et une moins bonne 
répartition des chemins ioniques à l’intérieur de celles-ci. On peut donc supposer que les 
valeurs absolues de puissance et de courant maximaux tirés des courbes VI des PLFCs 
pourraient être doublées avec des couches catalytiques de qualité industrielle. 
 
Figure 4-8 - Courbe VI d'une PEMFC commerciale (Ion Power, Inc. 25µm d’épaisseur, 0.3mg 
Pt/cm2, 1cm2) et d’une PEMFC fabriquée en laboratoire (25µm d’épaisseur, ~1mg Pt/cm2, 1cm2).  
Tcell = 55°C, Débit O2 : 10sccm/cm
2, Débit H2: 6 sccm/cm
2 
 
La PEMFC de référence fabriquée en laboratoire est ensuite comparée à l’échantillon B 
fonctionnant dans des conditions identiques. La courbe VI de la PLFC montrée à la figure 
4-9 permet de tirer une puissance maximale de 117 mW/cm2 comparativement à 224 




Figure 4-9 - Courbe VI d'une PLFC (échantillon B) et d’une PEMFC fabriquée en laboratoire (25µm 
d’épaisseur, ~1mg Pt/cm2, 1cm2). Tcell = 55°C, Débit O2 : 10sccm/cm
2, Débit H2: 6 sccm/cm
2 
On peut aussi déterminer la résistance interne totale de la pile avec la pente de la courbe 
VI et calculer un indice de performance expérimental (Tableau 4-3). 
Tableau 4-3 - Résistance totale et indice de performance théorique et expérimental de la PLFC 
(Échantillon B). 
 Théorique Expérimental 
?̃?(Ω·cm2) 1.23 1.35 
PI 0.57 0.52 
 
Les valeurs des indices de performance théorique et expérimental sont très près, ce qui 
valide la pertinence du modèle développé pour l’évaluation des résistances internes de la 
PLFC. La différence entre les deux peut s’expliquer par la variabilité de l’efficacité des 
couches catalytiques déposées entre la PEMFC de référence et la PLFC et les valeurs 
choisies pour RSI qui n’a pas été déterminée expérimentalement. 
Les résultats expérimentaux montrent qu’avec la configuration de la PLFC fabriquée, la 
puissance surfacique est diminuée environ de  moitié par rapport à une PEMFC standard. 
Par contre, le design de la PLFC permet de réduire le volume de l’emballage total de 
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façon importante par rapport aux travaux précédents (80µm vs 300µm au minimum). 
Pour voir les bénéfices de la configuration proposée, on compare la densité de puissance 
volumique de la PLFC à celle de la pile de référence si elle était intégrée aux emballages 
les plus minces trouvés dans la littérature [14]–[22], [25], [61] (Figure 4-10). 
 
Figure 4-10 - Augmentation de la densité de puissance volumique due à la configuration PLFC. 
La configuration PLFC permet de pratiquement doubler la densité de puissance 
volumique par rapport aux emballages les plus minces trouvés dans la littérature. Cette 
augmentation marquée démontre que la puissance surfacique réduite de la PLFC est plus 
que compensée par la réduction de l’épaisseur du prototype.  
4.5 Conclusions sur la PLFC 
Dans ce chapitre, une PLFC démontrant pour la première fois l’intégration sur un même 
substrat d’un soutien mécanique, de deux collecteurs de courant, des chemins ioniques et 
de deux couches catalytiques a été testée. Celle-ci a été comparée à une PEMFC avec un 
emballage standard et sa supériorité a été démontrée. Le volume de l’emballage de la 
PLFC est inférieur à n’importe quel autre dispositif antérieur (80µm vs 300µm) et sa 
densité de puissance volumique est presque doublée.  
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Des tests fonctionnels ont prouvé que tous les composants de la pile étaient efficaces. Ils 
ont démontré par le fait même que les matériaux choisis et les méthodes de fabrication 
étaient adéquats. L’indice de performance expérimental très près de la valeur attendue 
donne confiance en la validité du modèle théorique élaboré au chapitre 3. Il s’agit donc 
d’une percée majeure et cela démontre que la configuration suggérée est beaucoup plus 
performante que l’emballage standard et qu’il est mieux adapté pour les piles à 
combustible de faible puissance. 
Au-delà des chiffres, la nouvelle configuration de la PLFC libère complètement la 
surface des couches catalytiques de l’anode et de la cathode. Cela permettra l’intégration 




CHAPITRE 5 - DÉVELOPPEMENT D’UN 
SYSTÈME DE GESTION D’EAU 
POUR UNE PLFC 
FONCTIONNANT EN 
CONVECTION NATURELLE 
Au chapitre précédent, la PLFC fabriquée a été testée en convection forcée pour être 
comparée à une PEMFC. Ici, cette même configuration verra ces performances en 
convection naturelle évaluée. On intégrera à la PLFC un système de gestion d’eau 
complet qui non seulement récupérera l’eau en surplus à la cathode, mais la redirigera 
vers les zones où elle est nécessaire (anode et générateur d’hydrogène). De cette façon, 
on s’attend non seulement à pouvoir augmenter la densité de puissance de la pile, mais 
aussi à stabiliser son fonctionnement. Cette approche sera implémentée pour la première 
fois dans un système de pile à combustible et démontrera qu’une gestion d’eau efficace 
d’une pile à combustible en convection naturelle ne peut se faire qu’en retirant l’eau en 
surplus de la cathode. Une approche plus globale de balancement des flux d’eau doit être 
adoptée. 
Dans ce chapitre, on décrit la configuration proposée du SGD et on estime les flux d’eau 
en jeu lors de l’opération de la pile. Les matériaux et la méthode de fabrication choisis 
pour la preuve de concept du SGD sont détaillés et permettent de tester rapidement une 
variété de configuration. Avec cette approche de SGD interchangeable, on détermine la 
valeur optimale de trois caractéristiques essentielles lors de sa conception:  
1. les débits d’eau requis pour chaque section ; 
2. l’espacement optimal entre les chemins hydrophiles ; 
3. la fraction de surface optimale couverte par les chemins hydrophiles. 
À partir de ces valeurs, une configuration optimale pour chaque section du SGD est 
déterminée. On démontre ensuite que le SGD intégré permet d’éliminer l’assèchement de 
l’anode et l’inondation de la cathode tout en permettant de transporter le surplus d’eau 
vers une zone extérieure. 
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Finalement la PLFC avec le SGD intégré fonctionnant en convection naturelle est 
comparée à la même pile dans des conditions optimales d’écoulements forcés et 
humidifiés. Cela permet de confirmer que le SGD permet à la pile de fonctionner dans 
des conditions optimales pendant une très longue période de temps. 
5.1 Principe de fonctionnement – Chemins hydrophiles et 
débits requis 
Le SGD fonctionnera sur le principe de l’intégration de chemins hydrophiles à la surface 
des couches catalytiques de la PLFC. Puisque celles-ci sont composées de matériaux 
hydrophobes, l’eau générée par la pile se retrouvera dans les chemins intégrés pour être 
transportée vers les zones désirées. Ce principe a été utilisé avec succès par le passé pour 
drainer l’eau de la cathode [22], mais non pour un SGD complet. Le SGD présenté 
comporte trois sections ; le récupérateur qui draine l’eau en surplus de la cathode, 
l’amplificateur de diffusion inverse (ADI) qui est un système de retour d’eau vers l’anode 
pour éliminer le gradient de contenu en eau dans le Nafion et le stabilisateur qui permet 
de diriger l’eau en surplus vers une zone d’évaporation ou un générateur d’hydrogène. La 
figure 5-1 montre comment le principe des chemins hydrophiles sera intégré avec la 
PLFC. À la cathode, l’eau récupérée par les chemins hydrophiles pourra aller dans deux 
directions, soit vers l’anode en passant par l’ADI ou vers une zone d’évaporation qui 
simulera un générateur d’hydrogène à base d’hydrure en passant par le stabilisateur. 
L’ADI doit passer d’un côté à l’autre de la PLFC soit en traversant le substrat comme 
illustré à la figure 5-1 ou en faisant le tour complet de la pile. L’important à ce stade-ci 
est que cette traversée ne crée pas de fuite d’hydrogène trop importante qui affecterait de 
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couche catalytique sans chemin hydrophiles, β. Avec ces deux paramètres, on peut 
quantifier la répartition et la quantité des chemins hydrophiles présents sur les couches 
catalytiques. Les SGD sans stabilisateur testés ainsi que leurs caractéristiques principales 
sont listées au tableau 5-1. Dans ce tableau, pour illustrer simultanément leurs 
configurations et positions sur la cathode et l’anode, les SGD ainsi que la PLFC sont 
présentés sous une forme dépliée où la zone jaune est le passage entre les deux couches 
catalytiques. Au tableau 5-1, il est aussi mentionné la quantité d’eau injectée dans le SGD 
avant chaque test. Cette quantité d’eau qui représente 0.75µl par mm2 de surface de 
chemin hydrophile permet de bien humidifier le SGD et la pile au début des tests et ainsi 
réduire le temps requis pour atteindre un régime permanent. 
Tableau 5-1- Configuration et caractéristiques des SGD testés. 
Nom 
Schéma 
(Toutes les dimensions en mm) 











1.6 0.8 1.6 0.8 38 
SGD-2 
 
1.6 0.8 0.05 0.16 86 
SGD-3 
 





0.67 0.8 0 0 100 
SGD-5 
 
0.45 0.7 0 0 110 
SGD-6 
 
0.45 0.7 0.45 0.7 57 
 
Les PLFCs C, D et E ont tout d’abord été testées dans l’emballage pour convection 
naturelle du banc de test PAC sans SGD pour connaître leurs performances initiales. Une 
mise en marche d’au moins 5 heures est d’abord réalisée en faisant fonctionner la pile à 
un courant visé de 0.1 A/cm2 pour favoriser la génération d’eau et l’humidification de la 
pile. Durant la mise en marche une série de courbes VI sont générées afin de voir 
l’évolution des performances de la pile et de connaître sa puissance maximale. Un 




Figure 5-6 - Mise en marche de l'échantillon E 
Ensuite, un SGD du tableau 5-1 est ajouté à la PLFC et humidifié avec la quantité d’eau 
prescrite. La pile fonctionne ensuite à 0.1 A/cm2 pendant un minimum de 10 heures ou 
jusqu’à l’inondation de la cathode. Pendant ce temps, le voltage et le courant de la pile 
sont mesurés chaque minute et des courbes VI sont générées toutes les heures. À la fin de 
la séquence de test, le SGD est retiré et remplacé avant de reprendre la séquence de test. 
Le tableau 5-2 montre les SGD testés sur chaque échantillon. 
Tableau 5-2 - SGD utilisés sur chaque échantillon. 
PLFC SGD utilisés But de la série de tests 
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5.5 Performance des PLFCs en convection naturelle et 
efficacité des SGD 
Les courbes VIs et la puissance maximale obtenues pendant les tests sans SGD sur 
chaque échantillon sont illustrées à la figure 5-7. La puissance générée par l’échantillon C 
est environ 1.6 fois plus basse que pour les PLFCs D et E. Ce résultat est attendu étant 
donné l’épaisseur de sa membrane de 125µm et est cohérent avec les évaluations des 
résistances internes des PLFCs du tableau 3-7.   
Les échantillons D et E, ayant une membrane d’épaisseur identique de 50µm, ont un 
comportement très similaire, ce qui confirme la reproductibilité du procédé de 
fabrication. 
 
Figure 5-7 - Courbes VI des échantillons C, D et E en convection naturelle sans SGD.  
(TCell = 25°C, RH = 60%, débit H2 = 3SCCM non humidifié) 
Il est intéressant de constater la chute rapide de voltage à haut courant (> 0.07A/cm2) des 
échantillons D et E qui s’explique par une augmentation rapide de la résistance interne de 
la pile. Cette chute peut s’expliquer soit par l’inondation de la cathode qui bloque les sites 
de réaction ou par un assèchement de l’anode causé par le débalancement entre le flux 
électroosmotique et la diffusion inverse. L’hypothèse de l’inondation de la cathode 
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semble peu probable dans ce cas-ci étant donné la prise de mesure rapide lors de la 
génération de la courbe VI et le fait que la PLFC a fonctionné plusieurs heures à haut 
courant sans en être affectée (Figure 5-6). On constatera dans cette section que cette 
baisse rapide de voltage peut être éliminée avec un SGD efficace. 
Il est pertinent aussi de connaître l’effet qu’à l’accumulation d’eau à la surface de la 
cathode lors du fonctionnement de la PLFC sans SGD. La figure 5-8 montre qu’au fil du 
temps, la formation de gouttes d’eau fait diminuer la puissance générée en réduisant la 
surface active de la pile. Sans SGD, l’eau couvrira éventuellement toute la surface de la 
cathode et arrêtera complètement la réaction électrochimique. 
 
Figure 5-8 – Effet de l’accumulation d’eau sur la puissance générée par l'échantillon D sans SGD. 
(TCell = 25°C, RH = 60%, débit H2 = 3SCCM non humidifié, I = 0.07A/cm
2) 
Afin d’analyser l’effet bénéfique de l’introduction d’un SGD sur la PLFC, on utilisera un 
ratio de puissance PR qui est défini comme la puissance de la PLFC sur  Pmax (Figure 
5-7). Cela permet de normaliser la puissance obtenue et de comparer plus facilement 
l’amélioration des performances de la PLFC due au SGD entre les échantillons. 
Dans cette section, une première analyse sera d’abord effectuée pour déterminer la 
répartition optimale des chemins hydrophiles à l’anode. La meilleure configuration sera 
ensuite implémentée dans une deuxième série de tests visant à évaluer l’impact de la 
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OD SXLVVDQFH GH OD SLOH GH  j  HW FHOD VDQV DXFXQH RSWLPLVDWLRQ GX F{Wp GH OD
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SHUIRUPDQFHVGHODSLOH
/DUpSDUWLWLRQGHVFKHPLQVK\GURSKLOHVVXUO¶DQRGHDDXVVLXQHLQIOXHQFHVXUODVWDELOLWpGH
ODSXLVVDQFHJpQpUpHSDU ODSLOHGDQV OH WHPSV&RPPHRQ OHFRQVWDWH j OD ILJXUH
DYRLU XQH DQRGH FRPSOqWHPHQW FRXYHUWH GH SDSLHU K\GURSKLOH SHUPHW G¶DYRLU XQH
SXLVVDQFH WUqV VWDEOH MXVTX¶j O¶LQRQGDWLRQ GH OD SLOH 3DU FRQWUH VL OHV FKHPLQV VRQW
GLVWDQFpV GH PP FRPPH GDQV OH FDV GX 6*' GHV SLFV GH SXLVVDQFH DSSDUDLVVHQW
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lorsque les gouttes d’eau accumulées à la cathode sont transférées vers l’anode. Cela 
signifie que la couche catalytique n’est pas pleinement humidifiée et que le SGD n’est 
pas optimal. 
 
Figure 5-11 - Stabilité de la puissance générée par l'échantillon D avec les SGD 5 et 6.  
(TCell = 25°C, RH = 60%, débit H2 = 3SCCM non humidifié, I = 0.1A/cm
2) 
Pour la suite des tests, l’anode sera donc complètement recouverte d’un papier hydrophile 
puisque cette configuration démontre les meilleures performances en termes de puissance 
maximale générée par la pile et de stabilité. 
Répartition des chemins hydrophiles à la cathode 
Du côté de la cathode, l’eau générée par la pile et celle transportée par le flux 
électroosmotique doit être recueillie afin de libérer les sites de réaction. Le but de la série 
de tests est de déterminer l’espacement et la largeur optimale des chemins hydrophiles 
qui permettront à la fois de recueillir et transporter l’eau vers l’anode tout en gardant le 
plus de surface à l’air libre. À la cathode, les surfaces catalytiques se trouvant sous les 
chemins hydrophiles risquent d’être inactives du point de vue électrochimique. Cela est 
dû au fait que les chemins hydrophiles du côté de la cathode seront plus chargés d’eau 
que ceux de l’anode et que la molécule d’oxygène est beaucoup plus grosse que celle 
d’hydrogène. Il faut donc limiter le plus possible la surface des chemins hydrophiles tout 
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On peut aussi constater sur la figure 5-18 qui compare les courbes VI de l’échantillon E 
avec et sans SGD que la chute de voltage due à la résistance de la PLFC avec SGD est 
constante sur toute sa plage de courant. Cela signifie que contrairement au cas sans SGD, 
l’anode est bien humidifiée et la cathode libre d’eau ce qui permet à la résistance interne 
de la pile de rester constante. 
 
Figure 5-18 - Courbes VI pour l'échantillon E sans SGD et avec SGD-4 + stabilisateur. 
Finalement, on peut constater la très bonne performance du SGD intégré à l’échantillon E 
en comparant avec la même pile fonctionnant dans des conditions optimales 
d’écoulement en convection forcée. On place d’abord l’échantillon E dans l’emballage 
pour convection forcée du banc de test PAC et on établit une courbe de puissance de 
référence à 25°C avec des débits d’air et d’hydrogène élevés (Air = 15 SCCM et H2 = 10 
SCCM) et humidifiés (RH = 100%). On compare ensuite la courbe de puissance obtenue 
à celle du même échantillon avec le SGD-4 + stabilisateur (Figure 5-19).  
























Figure 5-19 - Comparaison entre la puissance développée par l'échantillon E dans l'emballage de 
convection forcé (TCell = 25°C, débit H2 = 10 SCCM - 100%RH, débit Air = 15 SCCM - 100%RH) et 
en convection naturelle (TCell = 25°C, RH = 60%, débit H2 = 3 SCCM non humidifié). 
Initialement, si on compare simplement l’échantillon E sans SGD en convection naturelle 
et avec les conditions idéales d’écoulements forcés, l’écart de puissance maximale est 
d’environ 120% en faveur de la convection forcée. En ajoutant le SGD sur la PLFC et en 
restant en convection naturelle, la puissance maximale de la pile monte très près de celle 
en convection forcée (13% d’écart). Cela démontre de façon frappante que l’écart de 
performance entre une pile en convection forcée et en convection naturelle est 
principalement dû à la mauvaise gestion de l’eau et que ce problème peut être en grande 
partie réglé par un système de gestion d’eau bien conçu tel que présenté ici. 
5.6 Conclusions sur le système de gestion d’eau 
La conception et la fabrication de la nouvelle PLFC ont permis l’introduction d’un 
système de gestion d’eau (SGD) très efficace permettant d’augmenter la puissance 
maximale surfacique de la pile de 90% tout en stabilisant son fonctionnement. Cela est 
une amélioration significative par rapport aux autres systèmes de drainage de l’eau à la 
cathode qui démontraient des améliorations allant de 10% à 30% [22], [38]–[40]. Le 
SGD a élevé les performances de la pile en convection naturelle à un niveau très près de 
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 SGD 4 + Stabilisateur
          Convection naturelle
 Sans SGD
          Convection naturelle
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dans des conditions optimales sans apport d’énergie externe. Seules les forces capillaires 
générées par le matériau hydrophile ont été utilisées pour pomper l’eau de la cathode vers 
les zones désirées.   
L’absence de collecteurs de courant sur les couches catalytiques dans le design de la 
PLFC est un élément clé qui permet de recueillir et de distribuer très efficacement l’eau 
et d’avoir une grande liberté dans la conception du SGD. De son côté, le choix du papier 
Berkshire pour la fabrication des SGD a grandement facilité leur intégration sur les PLFC 
tout en permettant d’évaluer rapidement une série de configurations.  Les grandes lignes 
d’une bonne conception d’un SGD comprenant trois sections (récupérateur, amplificateur 
de diffusion et stabilisateur) ont pu être établies à partir des résultats des tests menés. 
Le récupérateur, qui comprend les chemins hydrophiles posés directement sur la cathode, 
doit occuper le moins de surface possible tout en permettant d’évacuer l’eau produite par 
la PLFC et apportée par le flux électroosmotique. L’espacement entre les chemins 
hydrophile doit être choisi avec soin puisqu’une trop grande distance engendre des zones 
non drainées et une instabilité de la puissance produite alors que des chemins trop 
rapprochés entraînent des problèmes d’inondation prématurée en permettant aux gouttes 
de faire un pont entre ceux-ci. Il a été démontré que la distance optimale entre deux 
chemins hydrophiles est d’environ 2.5mm et que des canaux avec un débit maximal de 
150µg/s d’eau étaient suffisants pour drainer les gouttes d’eau et maintenir une puissance 
constante de la PLFC.  
Pour l’amplificateur de diffusion inverse, qui permet de ramener à l’anode l’eau amenée à 
la cathode par le flux électroosmotique, un passage de la cathode vers l’anode avec un 
débit maximal de 300µg/s d’eau est suffisant. Il est à noter que le passage conçu pour les 
tests en laboratoire ne pourrait pas être utilisé dans un système de pile à combustible 
intégré puisqu’il nécessite une grande force de compression  et un papier Berkshire saturé 
en eau pour être étanche. Une étape de développement supplémentaire est donc 
essentielle pour rendre cette partie totalement intégrée. Malgré tout, le concept de 
redistribution de l’eau à l’anode a été démontré avec succès et a montré ses meilleurs 
résultats avec une anode complètement recouverte de papier hydrophile. Cela démontre 
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que le mélange hydrophobe actuel utilisé dans la fabrication des couches catalytiques 
n’est pas adéquat pour distribuer l’eau à la surface de l’anode. 
L’efficacité du stabilisateur a aussi été démontrée avec succès. Celui-ci doit permettre 
d’évacuer une quantité d’eau équivalente à celle générée par la PLFC à l’extérieur de la 
pile. Un ratio de débit d’eau d’environ 3 : 1 entre l’amplificateur de diffusion inverse et le 
stabilisateur permet de garder les performances optimales de la pile tout en évitant son 
inondation. Si couplé à un générateur d’hydrogène à base d’hydrures (CaH2 par 
exemple), le stabilisateur pourrait fournir une partie importante de l’eau nécessaire à son 
fonctionnement et réduire de moitié le volume du système. Cela est certainement une 
avenue à explorer dans de futurs travaux puisque cela aurait un impact majeur sur la 
viabilité commerciale de la technologie des piles à combustible. 
Finalement, le système de gestion d’eau développé s’est révélé extrêmement performant 
en doublant pratiquement la puissance surfacique de la PLFC. L’approche développée est 
simple à implémenter et élimine complètement la nécessité d’évaporer l’eau générée par 
la pile, ce qui simplifie de façon significative la conception du système de pile à 









CHAPITRE 6 - CONCLUSIONS ET 
RECOMMANDATIONS 
6.1 Sommaire 
Cette thèse présente la conception et la fabrication d’une toute nouvelle configuration de 
pile à combustible destinée à l’alimentation des appareils électroniques portables qui ne 
requiert aucun élément d’emballage externe (Pile à combustible sans emballage ou 
PLFC). On présente aussi les impacts majeurs de l’intégration d’un système de gestion 
d’eau complet (SGD) qui draine l’eau en surplus à la cathode pour la redistribuée vers 
l’anode et une surface d’évaporation imitant un réservoir d’hydrogène à base d’hydrures. 
La PLFC développée a tout d’abord démontré une importante augmentation de puissance 
volumique d’au moins 97% par rapport aux systèmes existants avec des emballages 
microfabriqués ou non.  L’intégration du système de gestion d’eau par capillarité a de son 
côté permis de presque doubler la puissance surfacique de la PLFC en éliminant les 
problèmes d’inondation de la cathode et d’assèchement de l’anode lors de son opération 
en convection naturelle. De plus, l’eau en surplus pourra éventuellement remplacer en 
partie ou en totalité le réservoir d’eau nécessaire aux générateurs d’hydrogène à base 
d’hydrure pour ainsi doubler leur densité énergétique.  
La PLFC développée démontre pour la première fois la fonctionnalité d’une 
configuration monolithique, c’est-à-dire où tous les composants nécessaires à son 
fonctionnement sont intégrés à même un substrat. Les collecteurs de courant ont été 
déposés sur un substrat de Kapton qui a par la suite été gravé pour permettre l’infiltration 
du conducteur ionique, le Nafion. Cela permet d’avoir une membrane avec un chemin 
électrique de chaque côté du substrat avec un chemin ionique passant au travers. La 
membrane est au final composée de 10000 colonnes de Nafion de 50µm de diamètre et 
espacés de 50µm. Deux couches catalytiques ont ensuite été déposées de chaque côté de 
la membrane pour compléter la PLFC. Le résultat est une pile mince et flexible qui 
intègre toutes les fonctionnalités d’un emballage standard sur une épaisseur de 80µm. 
Au cours des travaux, des techniques de fabrication ont dû être développées pour 
manipuler les films flexibles de Kapton et intégrer du Nafion dans des procédés de 
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microfabrication. Trois approches de collage temporaire du Kapton sur substrat solide ont 
été développées et peuvent être utilisées selon la dimension des motifs, le degré de 
précision requis et le type de procédé (étalement de résine, gravure humide, gravure 
sèche) et si l’échantillon doit être retourné ou non. Pour ce qui est du Nafion, ce polymère 
est très utilisé dans le domaine des piles à combustible, mais très peu dans celui de la 
microfabrication. Afin de développer un procédé de fabrication pour la PLFC qui soit 
compatible avec ce matériau, une étude de résistance à différentes attaques chimiques a 
été réalisée. En mettant en contact des échantillons de Nafion avec des produits ou 
procédés couramment utilisés en microfabrication, on a pu déterminer qu’il s’agit d’un 
matériau peu résistant à la plupart des solvants, ce qui a influencé les approches retenues 
pour son infiltration dans la membrane de Kapton gravée. La technique d’infiltration du 
Nafion par évaporation suivie d’une cuisson sous compression s’est révélée efficace en 
remplissant la totalité des colonnes des échantillons sans laisser de vide. Le principal défi 
de la fabrication de la PLFC est de retirer la couche superflue de Nafion des collecteurs 
de courant tout en gardant les colonnes remplies. Cela a pu être accompli avec une 
méthode d’enlèvement par lame où le Nafion est préalablement ramolli en étant trempé 
dans l’eau. Cette approche fonctionne bien seulement pour des colonnes ayant des 
rapports de forme inférieurs à 1 ce qui limite les dimensions clés du dispositif final. 
Ensuite, un modèle analytique de la pile a été présenté. Celui-ci permet une meilleure 
compréhension des mécanismes résistifs à l’intérieur de la nouvelle configuration de la 
pile. Les équations décrivant les résistances internes de la PLFC sont développées et 
permettent d’établir que la résistance ionique du Nafion et la résistance latérale dans les 
couches catalytiques dominent par rapport à la résistance des collecteurs de courant. Les 
résistances internes de la PLFC ont aussi été comparées à celles d’une PEMFC avec un 
emballage standard afin d’établir un indice de performance de la configuration. Celui-ci 
permet d’évaluer rapidement la puissance relative que pourra générer la PLFC. En 
combinant l’indice de performance aux limites de fabrication dans un seul graphique, on 
obtient la configuration optimale de la pile. 
Les dispositifs de PLFC ont par la suite été fabriqués selon les dimensions optimales 
trouvées par le modèle. Ces échantillons ont pu subir une série de tests pour démontrer la 
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fonctionnalité de leurs composants ainsi que leurs performances en convection forcée et 
convection naturelle. D’abord, l’étanchéité de la membrane, la tenue mécanique du 
substrat et l’efficacité des collecteurs de courant ont tour à tour été validées avec succès. 
Ces tests préliminaires ont permis de montrer que les composants remplissaient les 
fonctions auxquelles ils étaient destinés et de confirmer que la résistance générée par les 
collecteurs de courant était négligeable. Ensuite, des tests en convection forcée dans des 
conditions d’opération optimales ont été effectués pour comparer la puissance produite 
par la nouvelle pile par rapport aux PEMFCs. Ces tests ont révélé que la puissance 
surfacique de la PLFC était environ deux fois moins importante que celle des PEMFCs, 
un résultat qui avait été prédit par le modèle analytique des résistances internes. Étant 
donné que la PLFC est 3.75 fois plus mince que l’emballage le plus fin jamais produit, 
une augmentation de plus 97% de la puissance volumique est engendrée. Cette 
augmentation marquée met en relief toute l’utilité de repenser l’emballage des piles à 
combustible pour les adapter à leur taille et la pertinence d’utiliser des techniques de 
microfabrication pour y arriver. 
La dernière étape de ce projet de recherche était d’intégrer un système de gestion d’eau 
complet (SGD) dans la PLFC. Depuis plusieurs années, la gestion d’eau dans une 
PEMFC n’est vue que d’un angle ; le drainage de la cathode. La très grande majorité des 
études ne se sont attardées qu’au seul phénomène d’inondation de la cathode sans 
analyser ce qui se passait de l’autre côté de la pile. Grâce aux travaux réalisés dans le 
cadre de cette thèse, on a pu confirmer ce qui était avancé dans les travaux de maîtrise de 
l’auteur à savoir que l’assèchement de l’anode joue un rôle important dans la chute de 
puissance des piles en convection naturelle. L’intégration à la PLFC d’un système 
d’amplification de diffusion inverse qui retourne la majorité de l’eau en surplus de la 
cathode à l’anode a eu un impact sur la puissance de la pile aussi important que le 
drainage de la cathode. Avec le drainage de l’eau à la cathode et le retour d’eau à l’anode 
optimisés, la puissance de la pile a été augmentée de 90% par rapport à la PLFC sans 
SGD. L’étude a aussi permis de déterminer les grandes lignes de conception de ce type de 
système. La distance entre les chemins hydrophiles à la cathode doivent être d’environ 
2.5mm alors que la cathode alors que les meilleurs résultats ont été obtenus avec une 
anode complètement couverte de papier hydrophile. Pour stabiliser les performances de la 
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PLFC dans le temps, il faut ajouter un stabilisateur au système qui sort de la pile l’eau en 
surplus. La résistance à l’écoulement dans le stabilisateur doit être ajustée pour limiter le 
flux et ne pas assécher la pile. Dans ce travail, un stabilisateur avec une résistance à 
l’écoulement 3 fois plus élevée que pour le retour d’eau à l’anode a permis de stabiliser 
les performances de la pile à son point optimal pendant plus de 20h. Finalement, les 
performances très similaires de la PLFC avec système de gestion d’eau optimisé en 
convection naturelle par rapport à la PLFC fonctionnant des conditions d’humidité 
optimales en convection forcée ont prouvé deux points majeurs. D’abord, comme l’avait 
théoriquement démontré Modroukas [22], les faibles performances des piles en 
convection naturelle ne sont pas dues à un manque d’oxygène causé par sa faible 
diffusion dans l’air. La mauvaise gestion d’eau entraine cette chute des performances 
marquée. Finalement, cette gestion d’eau n’est pas que l’affaire du drainage de la 
cathode. L’assèchement de l’anode joue un rôle extrêmement important et celle-ci doit 
être humidifiée, même lorsque la cathode est en surplus d’eau, pour pouvoir générer le 
plein potentiel des piles à combustible en convection naturelle pour l’alimentation des 
appareils portables. 
6.2 Contributions originales 
Les contributions originales de cette thèse permettront de faire avancer la recherche dans 
le domaine des piles à combustible destinées à l’alimentation des appareils portables, 
mais dans aussi l’intégration du Kapton et du Nafion dans des procédés standards de 
microfabrication. 
 Méthodes de fabrication 6.2.1
1. Les méthodes de collage temporaire d’un polymère flexible sur substrat solide 
élaborées facilitent sa manipulation et permettent d’utiliser ce type de matériau 
dans des procédés standard de microfabrication (étalement de résine, lithographie, 
gravures humides, gravures sèches, évaporation et pulvérisation de métaux). 
2. Les études de compatibilité menées sur la Nafion ainsi que l’approche développée 
pour son infiltration et l’enlèvement de son excès établissent un cadre de 
connaissance pour l’intégration de ce matériau dans des procédés de 
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microfabrication. Les approches développées permettent d’infiltrer du Nafion sur 
de grandes surfaces, à grand volume et rapidement.  
 Emballage d’une pile à combustible 6.2.2
3. La conception de l’emballage de la pile a été complètement repensée. 
L’intégration des collecteurs de courant sous les couches catalytiques libère 
complètement la surface des électrodes facilitant l’intégration d’un système de 
gestion d’eau. 
4. Pour la première fois, une pile à combustible dans un emballage monolithique 
fonctionnel a testé et a démontré des performances supérieures aux PEMFCs avec 
un emballage standard. L’utilisation du Kapton comme substrat pour la PLFC est 
aussi une première qui facilitera son intégration dans des systèmes électroniques 
complets et réduit grandement son coût par rapport aux substrats de silicium. 
5. Le modèle des résistances internes et la méthode d’optimisation des dimensions 
de la pile permettent une conception rapide à quiconque voulant faire une PLFC, 
peu importe les matériaux utilisés. 
 Gestion d’eau dans les piles à combustible en convection naturelle 6.2.3
6. Un système de gestion d’eau avec retour d’eau à l’anode a été implémenté pour la 
première fois. Celui-ci a démontré expérimentalement que l’assèchement de 
l’anode était un problème majeur dans les PEMFCs en convection naturelle et que 
la faible performance de ce type de pile était uniquement due à la mauvaise 
gestion d’eau. Avec un système de gestion d’eau efficace, des performances 
similaires à celles retrouvées en convection forcée peuvent être atteintes en 
convection naturelle. 
7. Le stabilisateur du système de gestion d’eau permet de garder une puissance 
constante dans le temps et de sortir l’eau en surplus de la pile pour éventuellement 
alimenter un générateur d’hydrogène. 
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6.3 Travaux futurs 
Cette thèse a permis de jeter les bases d’un système de PLFC avec système de gestion 
d’eau intégré. Par contre, plusieurs points restent à clarifier et raffiner afin d’obtenir un 
système complet et fonctionnel.  
Intégration d’un générateur d’hydrogène à base d’hydrure 
La PLFC a été conçue pour être intégrée avec un générateur d’hydrogène à base 
d’hydrure, qui requiert de l’eau pour libérer de l’hydrogène. Une étude exhaustive pour 
bien comprendre les problématiques reliées à cette intégration est nécessaire. Le même 
principe de conception pour le générateur que pour la PLFC doit être préconisé, c’est-à-
dire de faire la conception complète de ce type de dispositif en utilisant les approches de 
microfabrication. De cette façon, il sera plus facile d’y intégrer le stabilisateur comme 
apport d’eau. Il faudra trouver un moyen de contrôler le flux d’eau entrant dans le 
générateur provenant du système de gestion d’eau afin de pouvoir arrêter la réaction 
lorsque désiré. 
Développement des méthodes de fabrication pour plus grandes surfaces 
L’objectif visé par le dispositif est d’alimenter les appareils électroniques portables. Pour 
ce faire, une puissance de l’ordre du watt est nécessaire. Des méthodes de fabrication 
robustes et fiables doivent donc être développées pour des surfaces plus grandes que 
1cm2. Les méthodes développées doivent l’être dans l’optique d’une production à grande 
échelle (méthodes sur rouleau par exemple).  
Développement d’un stabilisateur à flux variable 
Le flux d’eau pouvant passer par le stabilisateur dans ce travail était fixe. Afin de rendre 
le système plus robuste face aux changements des conditions environnementales, la 
résistance à l’écoulement du stabilisateur pourrait être variable et ainsi s’adapter aux 




Passage entre la cathode et l’anode étanche à l’arrêt de la pile 
Dans l’optique de l’intégration d’un générateur d’hydrogène à la PLFC, le passage de 
l’amplificateur de diffusion inverse entre la cathode et l’anode doit être revu. Celui-ci 
doit être complètement étanche, même lorsque la pile n’est pas en fonction  et est sèche. 
Mesure de la conductivité ionique réelle des couches catalytiques et de la membrane 
fabriquée. 
La conductivité ionique des couches catalytiques ont été estimée dans ce travail, mais une 
valeur expérimentale serait plus précise pour le modèle. Le même principe s’applique à la 
PLFC avant le dépôt des couches catalytiques. Il serait pertinent de connaître la valeur 
réelle de conductivité ionique de la membrane en fonction de son humidité et sa 
température. 
Chemins capillaires intégrés 
Au lieu d’utiliser du papier Berkshire pour les chemins hydrophiles, il serait intéressant 
d’utiliser une autre approche qui s’intégrerait directement sur les couches catalytiques. 
On pourrait changer la composition du mélange pour y inclure un élément hydrophile 
(SiO2 par exemple). Par contre, cela pourrait changer les propriétés résistives des couches 
catalytiques. 
Raffinement du modèle analytique par l’étude des résistances internes par 
spectroscopie d’impédance 
Une série de tests de spectroscopie d’impédance sur les échantillons fabriqués permettrait 
de mieux connaître leurs résistances internes en fonctionnement et de mieux valider le 
modèle.  
Étude sur la robustesse du système avec les changements des conditions 
environnementales 
Dans cette thèse les tests de performance de la PLFC ont été effectués à 25°C et 50% 
d’humidité relative. Il serait intéressant d’évaluer la robustesse du système de gestion 
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ANNEXE A - ASSEMBLAGE EN SOLUTION 
(OR SUR KAPTON) 
Cette procédure explique comment déposer une couche d’or sur une membrane de 
Kapton en utilisant une approche en solution. La couche résultante a une bonne adhésion 
comparativement à celles déposées par évaporation ou pulvérisation, mais est sensible 
aux égratignures et a une moins bonne conductivité électrique. 
Produits nécessaires 








NH2OH 438227  7803-49-8 










HCl 258148  7647-01-0 
 
Solutions à préparer 
Citrate de sodium 0.1M 
Dissoudre 0.03g de citrate de sodium dans 100ml d’eau DI 
1/175 wt Solution d’hydroxylamine 
Mélanger : 
 100ml d’eau DI 
  
 
 0.5 ml NH2OH 50%wt 
 0.5 ml HCl 
Solution de chlorure d’or 10 mM 
Dissoudre 1g de HAuCl4  dans 250ml d’eau DI 
*** Les solutions de chlorure d’or et de citrate de sodium peuvent être gardées durant des 
mois dans des bouteilles brunes. La solution d’hydroxylamine est plus sensible et doit 
être remplacée après 2 semaines. 
Procédure générale 
La procédure présentée est basée sur le travail de Supriya [54], [55] et consiste à modifier 
la surface du Kapton avec un plasma d’argon pour insérer une molécule de silane à sa 
surface et ainsi créer un lien fort avec l’or. Des nanoparticules d’or sont attachées à la 
surface et une réaction de réduction permet de former un film épais et continue. 
 
Figure A-1 - Procédé d'assemblage d'une couche d'or en solution sur Kapton [54]. 
 
Préparation de l’échantillon de Kapton 
Couper les échantillons à la grandeur désirée. Noter que la recette présentée est pour 
couvrir une surface de 32cm2 de Kapton (4 échantillons de 2cm x 2cm de chaque côté) 
  
 
Les échantillons doivent d’abord être nettoyés avec des solvants dans un bain d’ultrason : 
 5 min dans l’acétone 
 5 min dans l’alcool isopropylique 
 5 min dans l’eau DI 
Les échantillons sont ensuite séchés à l’azote. 
Modification de la surface de Kapton 
Les échantillons de Kapton sont placés dans un plasma d’argon (50W, 200mT, 50 
SCCM, 2min) et sont ensuite exposés à l’air libre de 2 à 3 minutes. Les surfaces exposées 
deviendront ensuite très hydrophiles grâce à un lien chimique brisé durant le traitement 
au plasma (Figure A-2). L’efficacité du traitement au plasma dure de 2 à 3 jours pour un 
échantillon exposé à l’air libre en salle blanche. 
 
Figure A-2 – Changement à la chaîne polymérique du Kapton durant l’exposition au plasma d’argon 
[54]. 
Les molécules de silane peuvent ensuite être attachées à la surface du Kapton avec la 
solution suivante : 
 100ml Toluène 
 0.2ml APTS 
Cette solution doit être chauffée à 60°C avant d’y insérer les échantillons traités au 
plasma pour une période de 20 minutes. On rince ensuite avec du méthanol. 
L’étape suivante est le traitement avec les nanoparticules d’or. Ces particules doivent être 
attachées sur la surface du Kapton durant les heures suivantes l’immersion dans la 
  
 
solution de silane. Ce traitement perd rapidement de son efficacité quand l’échantillon est 
exposé à l’air libre. 
Synthèse des nanoparticules d’or 
Les nanoparticules d’or doivent tout d’abord être synthétisées dans une solution. Pour 
obtenir des nanoparticules d’environ 20nm de diamètre, on suit les étapes suivantes : 
Mélanger : 
 150ml d’eau DI 
 2ml de solution de chlorure d’or 10mM 
Mélanger vigoureusement et chauffer jusqu’à 100°C 
 Quand le mélange est à ébullition, continuer à brasser vigoureusement et ajouter 
rapidement 2ml de citrate de sodium 0.1M. 
Garder la solution en ébullition pour 10min en mélangeant continuellement et 
laisser ensuite refroidir. Cette solution peut être mise au réfrigérateur pour un 
entreposage prolongé. 
La solution avec des nanoparticules de 20nm devrait avoir une couleur rouge vin comme 
illustré à la Figure A-3. Cette couleur peut varier (de rouge clair à mauve foncé) en 
fonction de la taille des nanoparticules. 
 
Figure A-3 – Solution avec nanoparticules 
  
 
Déposition des nanoparticules sur le Kapton 
Immerger l’échantillon de Kapton dans la solution de nanoparticules en mélangeant 
continuellement durant 2h. Après cette étape, le Kapton devrait être un peu plus foncé 
qu’avant son immersion. Lorsqu’observé au microscope à balayage, des particules de 20 
à 30nm devraient être visibles (Figure A-4). 
 
Figure A-4 – Nanoparticules d’or sur Kapton 
Réduction de l’or pour former un film continu 
La réaction de réduction pour former un film continue se fait immergeant deux fois 
l’échantillon dans des solutions identiques. 
 200ml d’eau DI 
 5ml de solution de chlorure d’or 10mM 
 0.5ml de solution d’hydroxylamine 1/175 
 
Les échantillons sont immergés pendant 30 minutes avec un brassage à vitesse moyenne. 
Après la première phase de réduction, la couche d’or n’est pas nécessairement encore 
visible. Durant cette réaction, la solution peut tourner du jaune au noir, ce qui signifie que 
tout l’or a réagi avec la surface du Kapton. Durant la deuxième immersion, la solution 
  
 
devrait rester jaune et une couche dorée devrait rapidement apparaître à la surface du 
Kapton. 
Après la deuxième réduction, l’échantillon est rincé avec de l’eau DI. 
Résultats finaux et caractéristiques du film 
Une couche d’or qui semble uniforme à l’œil nu devrait être déposée sur le Kapton 
(Figure A-5). Au microscope à balayage, la couche devrait ressembler à un réseau de 
particules d’or. Les dimensions de ce réseau dépendent de plusieurs facteurs (grosseur des 
nanoparticules, température des solutions et vitesse de brassage) et sont difficiles à 
prévoir. 
 
Figure A-5 – Couche d’or vue au microscope à balayage 
Adhésion 
Le film d’or résultant démontre une bonne adhésion au Kapton. La couche reste bien en 
place même après avoir collé et décollé différents rubans adhésifs et avoir été immergée 
dans un bain d’ultrason. Par contre, la couche d’or est très facilement endommagée par les 
égratignures qui peuvent provenir des pinces par exemple. Des pinces en plastiques sont 
  
 
donc recommandées pour manipuler les échantillons. Malgré tout, l’adhésion du film est 
supérieure aux couches d’or déposées par évaporation ou pulvérisation. 
Conductivité électrique 
Avoir une mesure à quatre pointes, on a évalué la résistance électrique de surface du film 
à ~4.5Ω/sq. Cela est environ 100 fois plus élevé qu’une couche d’or pleine de même 
épaisseur (~600nm). Cela peut être expliqué par la non-uniformité du film à l’échelle 
nanométrique. 
Approche hybride 
Pour obtenir une bonne conductivité électrique, une bonne adhésion et une excellente 
résistance mécanique, une couche d’or supplémentaire peut être évaporée sur 
l’échantillon à la fin du processus. En ajoutant une couche de 100nm, une résistance 
électrique de surface de 0.3Ω/sq a été atteinte. 
Conclusion 
L’approche démontrée permet d’avoir un film d’or montrant une bonne adhésion au 
Kapton. Cependant la couche est fragile et peu conductrice. Ces caractéristiques 
négatives peuvent être diminuées en évaporant une couche supplémentaire d’or à la fin 
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Pour graver le Kapton, les gaz utilisés sont généralement l’oxygène et le SF6 [56]. L’O2 
agit comme agent de gravure alors que le SF6 joue le rôle d’inhibiteur qui permet 
normalement de diminuer la rugosité de surface. Les paramètres de l’appareil à ajuster 
lors d’une gravure sont sa puissance, les débits des gaz et la pression à l’intérieur de la 
chambre de gravure. Selon ces paramètres, la vitesse de gravure, l’angle de gravure et la 
rugosité de la surface varieront. Les recettes présentées au Tableau B-1 ont été testées. 
Tableau B-1 - Recettes de gravure du Kapton testées. 
Recette Puissance (W) Débit O2 (SCCM) Débit SF6 (SCCM) Pression (Torr) 
A 120 80 20 0.2 
B 150 80 20 0.2 
C 120 60 15 0.4 
D 120 80 0 0.2 
 
Les échantillons gravés ont par la suite été observés au microscope à balayage pour 
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avec la recette A ou D (Tableau B-1) jusqu’à la disparition du masque. L’épaisseur de 
Kapton gravée a ensuite été mesurée au microscope à balayage.  
Avec des plasmas d’oxygène pur, la sélectivité de tous les métaux testés est très grande. 
Par exemple, pour graver une couche de 50µm de Kapton, entre 250 et 300nm d’or, 
d’aluminium ou de titane sont nécessaires, ce qui est facilement atteignable par des 
méthodes d’évaporation ou de pulvérisation. Par contre, avec le SF6, les masques 
métalliques, à l’exception de l’aluminium, sont beaucoup moins résistants. Avec cette 
composition de plasma, il devient plus difficile d’atteindre des profondeurs supérieures à 
quelques dizaines de microns. 
Tableau B-3 - Sélectivité des masques de gravure en fonction de la composition du plasma. 
Matériau Sélectivité (O2 seulement) Sélectivité (O2 + SF6) 
Or + de 200 50 
Aluminium 150 150 
Titane 200 50 
 
En conclusion, le Kapton peut être gravé par plasma, mais si la membrane doit être 
percée au complet, il est beaucoup plus efficace d’utiliser un laser, surtout que ce dernier 
peut simultanément graver les couches métalliques. Le plasma d’oxygène pur donne de 
bons résultats en ce qui a trait à la vitesse de gravure et à l’angle des parois en plus 
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 𝐼𝑟+𝑑𝑟 = 𝐼𝑟 +
𝑑𝐼𝑟
𝑑𝑟
 C.4.  
   
En remplaçant C.2 dans C.4 on retrouve : 









) 𝑑𝑟 C.5.  
   
















𝑑𝐴𝑠 C.6.  
   












 C.7.  
   

















 C.8.  
   
L’aire de passage Ac et la surface de réaction dAs sont définis par les équations C.9 et 
C.10. 
 𝐴𝑐 = 2𝜋𝑟𝑡 C.9.  
 𝑑𝐴𝑠 = 𝜋(𝑟
2 − 𝑟1
2) C.10.  
   
En remplaçant C.9 et C.10 dans C.8, on retrouve une équation différentielle décrivant la 












 C.11.  
   
Plutôt que d’exprimer les propriétés résistives des couches catalytiques avec son 






 C.12.  
   
De plus, pour simplifier l’écriture des équations, on utilise un ratio des résistances λ2. 
Dans la région Nafion, les électrons auront à se déplacer pour rejoindre les protons alors 
que l’inverse se produit dans la région collecteur. Pour cette raison, la résistance ionique 
de surface RSI sera utilisée pour la région collecteur et la résistance électrique de surface 










 C.14.  
   
Finalement on remplace C.12, C.13 et C.14 dans C.11 pour obtenir les équations 
différentielles décrivant la chute de potentiel dans les couches catalytiques dans la région 




















2𝜃 C.16.  
   
Résolution des équations différentielles 
La forme générale de la solution des équations C.15 et C.16 se présente de la façon 
suivante [60] : 
 𝜃(𝑟) = 𝐶1𝐼0(𝜆𝑟) + 𝐶2𝐾0(𝜆𝑟) C.17.  
   
où I0 et K0 sont des fonctions de Bessel modifiées d’ordre zéro. L’équation C.17 peut être 
résolue avec les conditions limites du modèle des résistances distribuées de la Figure C-2. 
Tout d’abord, le potentiel de réaction à la jonction entre les deux zones est maximal (θb) 
puisqu’à cet endroit ni les électrons ou les protons n’ont à se déplacer latéralement pour 
compléter la réaction. Ensuite au point r = 0 et , r = am la dérivée du potentiel de réaction 
















= 0 C.20.  
   
En appliquant les conditions limites aux équations C.15 et C.16, on peut trouver les 
constantes C1 et C2 et obtenir les équations du potentiel de réaction en fonction de la 














 C.22.  
   
Dans ces équations, I1 et K1 sont des équations de Bessel modifiées du deuxième ordre. 
Les courants produits dans chaque région (IPL-1 et IPL-2) peuvent quant à eux être évalués 
en sachant que : 





 C.23.  
   
Et donc : 






 C.24.  






 C.25.  
   
Finalement, pour connaître l’efficacité de chaque région, on divise le courant produit par 
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On remarque que le motif unitaire simplifié surévalue la perte de voltage d’environ 6%. 
Cela aura un impact similaire sur la valeur finale de ?̃?𝐶𝑎𝑡, mais il s’agit d’une valeur 
raisonnable considérant que cette résistance ne représente qu’environ 20% de la 
résistance dans la colonne de Nafion, ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐿𝐹𝐶  (Tableau 3-7). Cela aura donc un très 
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simplement comme à l’équation D.2 où φ est la fraction de la surface couverte par les 







 D.2.  
   
Pour le modèle analytique, on suppose  que : 
 𝑅𝑆𝐶−𝜑 = 𝐾𝐸𝐶𝑅𝑆𝐶 =
𝑅𝑆𝐶
1 − √𝜑
 D.3.  
   
Pour vérifier l’équation D.3, un modèle numérique est élaboré est résolu avec COMSOL 
pour trouver la valeur réelle de KEC. Premièrement, un collecteur de courant sans porosité 
sert de référence et est étudié en analysant la perte de voltage entre le centre du collecteur 
(voltage maximal) et sa périphérie (voltage nul) avec une densité de courant J uniforme 
sur toute la surface (Figure D-2a). Le même processus est effectué pour des collecteurs 
de courant avec une variété de porosité et de rH (Figure D-2b). La densité de courant par 
unité de surface de collecteur J est ajustée en fonction de la porosité afin d’avoir un 
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Figure D-3 – Exemple de variation de KEC en fonction du rapport entre le ratio des colonnes de 
Nafion rH et la demi-largeur du collecteur de courant aT pour φ = 0.5. 
Cette figure montre que pour un ratio rH/aT entre 0.008 et 0.07, la chute de KEC est 
inférieure à 5%, ce qui est considéré comme négligeable. Un ratio rH/aT de 0.07 pour un 
collecteur de courant de 1cm x 1cm signifie un rH de 350µm, ce qui est bien au-dessus 
des valeurs visées dans ce travail. On considère donc que KEC est fonction seulement de 
la porosité des collecteurs et non de rH. 
On peut voir la comparaison entre les résultats des modèles numériques et ceux du 
modèle analytique à la Figure D-4. On voit que pour une porosité entre 0 et 0.6, les 
résultats sont très près, ce qui confirme la pertinence de l’estimation analytique. 
 



















Figure D-4 – Courbes de KEC du modèle numérique analytique et résultats expérimentaux. 
On peut voir aussi sur la figure D-4 des résultats expérimentaux pour trois collecteurs de 
courant testés. Trois feuilles de Kapton ont été métallisées et trouées pour obtenir la 
porosité requise. Leur conductivité a ensuite été mesurée avec une station à quatre 
pointes. Les valeurs obtenues concordent avec les modèles analytique et numérique  
validant du même coup la démarche. 
Finalement, pour le calcul de la résistance interne due aux collecteurs de courant, le ratio 
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Figure E-3 - Pente de la courbe VI en fonction du courant de la pile.  
Tcell = 55°C, Débit O2 : 10sccm/cm
2, Débit H2: 6 sccm/cm
2. 
Pour évaluer l’ordre de grandeur des résistances, on évalue ?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐸𝑀 de façon théorique 
afin de la soustraire à la résistance totale et trouver ?̃?𝑅𝐸. 
La conductivité ionique des membranes de Nafion de type N, telles qu’utilisées dans la 
PEMFC étudiée, a été évalué en profondeur par Sone [12] en fonction de leur 
température et de leur humidité. On trouve que pour une membrane à 55°C et 
complètement humidifiée par de la vapeur d’eau, sa conductivité ionique σi est de 0.05 







0.05 𝑆 ∙ 𝑐𝑚−1
= 0.1Ω ∙ 𝑐𝑚2 E.1.  
   
Finalement, puisqu’il y a deux couches catalytiques, ?̃?𝑅𝐸 est estimé avec l’équation E.2. 
  






















0.3Ω ∙ 𝑐𝑚2 − 0.1Ω ∙ 𝑐𝑚2
2
= 0.1Ω ∙ 𝑐𝑚2 E.2.  
   
Une procédure identique a été utilisée pour caractériser une pile fabriquée en laboratoire 
avec une membrane de 50µm d’épaisseur (Nafion XL, Ion Power) et des couches 
catalytiques déposés par pulvérisation [58] avec la recette présentée au chapitre 2. La 
courbe de polarisation de cette pile dans les mêmes conditions que la PEMFC 
commerciale est présentée à la Figure E-4. 
 
Figure E-4 - Courbe VI de la PEMFC fabriquée en laboratoire.  
Tcell = 55°C, Débit humidifiés O2 : 10sccm/cm
2, Débit H2: 6 sccm/cm
2. 
On voit sur cette figure la pente de la courbe de 0.7 V/A, ce qui indique une résistance 
interne totale de 0.7Ω·cm2. La résistance ionique de la membrane de Nafion est supposée 
identique à celle de la PEMFC et les valeurs des résistances internes des deux piles sont 
résumées au Tableau E-3. 
Tableau E-3 - Résistances internes des PEMFC testées. 
 Commerciale Laboratoire 
?̃?𝑅𝐸 (Ω·cm
2) 0.1 0.3 
?̃?𝐼𝑀−𝑃𝐸𝑀 (Ω·cm

















Pente = -0,7 V/A
